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Le Contrle Non Destrutif (CND) regroupe un ensemble de tehniques et proédés
aptes à fournir des informations sur la santé, le dimensionnement et la mesure des para-
mètres physiques d'une struture. Il assure une surveillane des propriétés sans altérer l'in-
tégrité de la struture ou du matériau. Conernant les appliations industrielles, le ontrle
s'eetue généralement sur des pièes en fontionnement et dans leur environnement ou
bien dans le suivi du proessus de fabriation. Il permet ainsi de surveiller la struture
avant qu'elle n'atteigne un niveau de dégradation ritique. Parmi les diérentes tehniques
de CND, les ultrasons oupent une plae importante en raison de leurs aratéristiques.
En eet, les ultrasons ne sont pas ionisant, ils ne présentent don auun risque pour les
utilisateurs. De plus leur oût est relativement modeste par rapport à d'autres tehniques
de CND omme les rayons X. Enn, les ultrasons sont failes à mettre en oeuvre et ne né-
essitent pas de lourde infrastruture. Certains dispositifs regroupent seulement un apteur
ouplé ave un appareil de mesure portatif assurant une mobilité et un usage rapide.
An de mettre en oeuvre un ontrle non destrutif, il faut répondre, quelque soit la
tehnique utilisée, aux objetifs de abilité et de reprodutibilité assurant les performanes
du ontrle. Le CND peut aussi permettre de loaliser, d'identier ou de aratériser les
défauts. Une démarhe universelle en quatre étapes est à employer quand une tehnique
CND est utilisée. Elle se dénie par la mise en oeuvre du proédé physique permettant
le ontrle (exitation du milieu), l'altération des propriétés physiques par les défauts par
exemple (réponse du milieu), la détetion de es modiations par un apteur assoié
(réeption et aquisition de la réponse) et enn le traitement des signaux et leurs inter-
prétations (interprétation de la réponse). Les propriétés physiques à ontrler sont dénies
dans la suite de e hapitre onditionnant la tehnique ultrasonore à utiliser.
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Le développement des tehniques ultrasonores doit dans une large mesure son essor
dans les années 60 à l'imagerie médiale répondant aux besoins d'images pour mieux as-
surer le bien être des patients. Les ultrasons onstituent une bonne alternative aux rayons
X du fait qu'ils sont non invasifs. L'éhographie est la méthode la plus utilisée assurant
la mise en image des éhos suessifs des interfaes. Le ontraste informe sur les ara-
téristiques des milieux sondés. L'eet Doppler ouplé à l'éhographie permet d'explorer
les ux sanguins. Ainsi la diretion et le débit des ux sont déduits des mesures Doppler
ultrasonores. Les tehniques s'avèrent être également performantes pour des appliations
industrielles (matériaux dégradés, détetion de mirostrutures). A partir de l'éhogramme
d'une struture ses dimensions peuvent être déterminées, ses éventuels défauts de struture
ou de fatigue être identiés. Des mesures temporelles rendent possibles le suivi des défauts
dans le temps.
La métrologie ultrasonore repose sur la mise en oeuvre d'outils permettant la mesure
des grandeurs : vitesse, atténuation et paramètre non linéaire. Des transduteurs assurent
l'émission et la réeption du signal aoustique sondant le milieu d'étude. Dans ette étude,
l'instrumentation ultrasonore hoisie est ditée par la volonté d'aéder aux grandeurs
absolues du paramètre non linéaire. La alibration du transduteur, permettant la mesure
du hamp de pression absolu, est don néessaire.
Deux grands prinipes de méthode peuvent assurer la mesure absolue des paramètres
aoustiques : la méthode à deux épaisseurs et elle d'insertion-substitution. Une première
méthode onsiste à mesurer le niveau de la génération harmonique sur des éhantillons
d'épaisseurs diérentes. La variable de l'étude dans e as est la distane entre l'émetteur
et le réepteur. La seonde méthode repose sur la mesure ultrasonore à épaisseur onstante
ave un milieu de référene. La distane entre émetteur et le réepteur est déterminé et
xé pour l'ensemble des mesures. Le milieu de référene est onnu. Cependant, sa harge
aoustique doit être très prohe de elle étudiée pour s'assurer que les aratéristiques des
transduteurs soient inhangées [Bou Matar et al., 2001℄. Ces deux prinipes peuvent être
délinés en transmission ou en émission-réeption. Dans le premier as, deux transduteurs
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sont plaés de part et d'autre du milieu d'étude pour émettre et reevoir les ondes ultraso-
nores. Dans le deuxième, un transduteur garantit les deux fontions émission et réeption
après réetion des ondes sur un réeteur aoustique.
La méthode d'insertion substitution ave auto-alibration du transduteur en émission-
réeption est privilégiée dans notre étude [Vander Meulen et Haumesser, 2008℄. Ce hoix
s'eetue suivant les appliations visés. En eet, ette méthode a pour but de suivre tem-
porellement les propriétés aoustiques de matériaux en évolution. Le prinipe de mesure à
deux distanes s'avère diile à mettre en oeuvre dans e as partiulier. La ombinaison
du prinipe d'insertion-substitution et de l'émission-réeption permet de diviser le volume
de mesure sans rédution de la distane de propagation des ondes. Dans notre étude, le mi-
lieu de référene est le milieu d'étude à son instant initial (푡 = 0). Il est déni et bien onnu
par une étude préliminaire. Ainsi, l'évolution de la harge aoustique du transduteur est
pris en ompte.
An de déterminer les hamps de pressions à la fréquene fondamentale et harmonique
deux, une proédure de alibration du transduteur est réalisée aux deux fréquenes. La
réponse d'un transduteur dépend de la taille de l'élément atif, de la fréquene utilisée et
de la harge aoustique en surfae. La proédure de alibration assure la aratérisation
des fontions de transferts du transduteur émetteur et réepteur aux deux diérentes fré-
quenes. Le niveau absolu de la pression émis dans le milieu et reçu par le transduteur
après propagation sont déduits. Les proessus de formation du matériau en question pro-
duit obligatoirement une évolution de la harge aoustique don des fontions de transferts
du transduteur. Il est don important de prendre en ompte les fontions de transfert du
transduteur à haque instant ar le milieu est en formation.
Dans ette étude, les ultrasons sont hoisis pour suivre l'évolution des propriétés viso-
élastiques de matériau. Suivre au ours du temps des propriétés méaniques aide à la om-
préhension de la formation du matériau ainsi que son vieillissement. La onnaissane des
méanismes de formation du matériau permet durant la fabriation d'agir sur les proessus
de fabriation en les ontrlant. L'instrumentation ultrasonore envisagée dans l'étude a été
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justiée an de onsidérer les diérents ontraintes lié à un suivi des paramètres linéaires
et non linéaire d'un milieu dont les propriétés viso-élastiques évoluent au ours du temps.
Un dispositif expérimental a été onçu an de répondre à l'ensemble des ontraintes
lié à l'instrumentation ultrasonore utilisée. Les hypothèses théoriques, omme par exemple
l'hypothèse d'onde plane, de génération eetuée dans le régime quadratique, ont été prise
en ompte dans ette étude. Ces hypothèses imposent un ertain nombre de ontraintes et
de préautions expérimentales se réperutant sur les hoix tehnologiques de la ellule de
mesure, les dimensions doivent permettre la génération umulative de la pression harmo-
nique deux après un aller et retour dans le milieu d'étude. Pour ela, le fond de la ellule
de mesure onstitue d'un réeteur dont l'impédane aoustique est plus élevé que elle
que le matériau d'étude [Breazeale et Lester, 1961℄. La dimension des parois de la ellule
de mesure permet de déoupler temporellement les signaux aoustiques s'étant propagés
uniquement dans le matériau d'étude, de eux propagés dans le matériau d'étude et le
réeteur. L'étude se foalise sur la mesure du paramètre non linéaire d'un matériau en
évolution. Le niveau de nonlinéarité parasite doit être très faible devant la nonlinéarité
provenant du milieu d'étude qu'elle provienne de la génération életrique. An d'évaluer
le niveau d'harmonique parasite, il est démontré omme plus faible que l'harmonique deux
généré dans le milieu. Le hoix tehnologique de la soure de tension implique une soure
faiblement non linéaire onçue pour e genre d'étude. Un traitement des données approprié
permet de réduire le rapport signal à bruit.
La première appliation onsiste à suivre l'évolution de matériaux sol-gel à base de
silie. Le proédé sol-gel aratérise les matériaux entre les solutions et les solides. Ces
matériaux se forment par des proessus himiques permettant leur passage de l'état liquide
à l'état solide. En se basant sur l'état de l'art du suivi des propriétés des matériaux sol-gel,
les aratéristiques du matériau peuvent être extrait an de respeter les onditions de sa
formation. En prenant en ompte les eets de la alibration du transduteur, les paramètres
ultrasonores linéaires (élérité et atténuation) et non linéaire peuvent être déterminés. De
es paramètres sont extraits les temps aratéristiques à la formation du matériau. Ils sont
omparés les temps de aratéristique lié à la formation ave elle de la littérature.
La deuxième appliation onsiste à mettre en oeuvre un système d'imagerie du pa-
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ramètre non linéaire à partir de la méthode auto-alibré préédemment mise en oeuvre.
Les propriétés du milieu d'étude ne varient plus dans le temps mais suivant ses diretions
géométriques. Ce hoix est motivé pour mettre en oeuvre une imagerie du paramètre 퐵/퐴
prohe des onditions présentées dans la première appliation. Bien que le prinipe reste
identique, des évolutions du dispositif expérimental sont néessaires. Le matériau n'est plus
diretement en ontat ave le transduteur : une lame d'eau est interalé entre le transdu-
teur et le fantme permettant un déplaement du transduteur dans le plan perpendiulaire
à la propagation (en mode C-san). Ce déplaement assure la formation de l'image. Pour
avoir une image loale du paramètre non linéaire et minimiser l'impat de la lame d'eau sur
la détermination du paramètre, un transduteur foalisé est utilisé. Une étude de la tâhe
foale du transduteur assure ses dimensions ainsi que le hoix de la distane d'exploration.
Un fantme formé de deux milieux homogènes est exploré. Une image du paramètre non





Équations de l'aoustique linéaire et
non linéaire
Ce premier hapitre permet, après un état de l'art des appliations au suii des pro-
priétés par ultrasons, d'exposer les équations de la propagation d'une onde aoustique à
l'ordre deux dans un milieu uide. A partir de l'équation de propagation non linéaire, le
paramètre non linéaire est déni. L'équation KZK déni par Zabolotskaya, Khokhlov et
Kuznetsov permet de prendre en ompte les diérents eets liés à la propagation d'une onde
aoustique dans un uide. Ces eets sont la diration, l'atténuation et la nonlinéarité du
milieu. La solution est dérite dans la base des gaussiennes. La déomposition de ette base
permet l'expression des hamps de pression à la fréquene fondamentale et harmonique.
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1.1 Caratéristiques des ondes ultrasonores
Les ultrasons sont des ondes méaniques qui se propagent ave des vitesses dépen-
dantes des aratéristiques du milieu. Ces ondes méaniques sont générées par une surfae
vibrante, typiquement un transduteur életro-aoustique [Royer et Dieulesaint, 1999℄ qui
assurent l'émission et la réeption des ondes aoustiques. Le CND ultrasonore utilise le
plus souvent des transduteurs onstitués de éramiques piézoéletriques. Cet eet piézo-
életrique, déouvert en 1880, est la propriété pour ertains matériaux de se déformer sous
l'ation d'un hamp életrique et inversement.
Les ondes ultrasonores générées ont typiquement des fréquenes allant de la entaines de
kilohertz à la dizaine de mégahertz. En se propageant, l'onde méanique ainsi engendrée se
modie en fontion de la nature du milieu renontré. En volume deux types de polarisation
existent : les ondes longitudinales se propageant dans la même diretion que le déplaement
des partiules ; et les ondes transversales ave une diretion de vibration perpendiulaire à la
propagation. Les aratéristiques de es ondes dépendent du type de liaisons existant entre
les moléules. Ainsi, dans un solide les deux ondes sont présentes quelque soit la nature de
l'exitation mais dans un uide, seule la vibration longitudinale prédomine. Conernant,
l'onde transversale, la propagation est assimilable à un isaillement de prohe en prohe.
La propagation de l'onde longitudinale est omparable à des déplaements de ompression
et de déompression de la matière.
La propagation de l'onde aoustique dépend de la nature du milieu. L'onde aoustique
se propage à une vitesse dépendante les propriétés intrinsèques du matériau : la densité,
le oeient de poison et le module d'élastiité (solide) ou le oeient de ompressibilité
(uide). Dans une majorité des études, la densité du matériau est onsidérée onstante. A
densité onstante, le Module de Young s'évalue à partir de la onnaissane de la vitesse
des ondes ultrasonores dans le matériau.
Les vibrations de l'onde aoustique s'amortissent au ours de la propagation dans le ma-
tériau. Cette diminution d'amplitude et d'intensité aoustique est plus généralement onnue
sous le terme d'atténuation des ondes aoustiques. Pour une milieu homogène, elle résulte
de proessus d'absorption liés à la visosité, la ondution thermique et éventuellement
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la relaxation moléulaire. Un autre phénomène à prendre en ompte dans la propagation
aoustique est la diration se traduisant par une répartition spatiale de l'énergie aous-
tique non uniforme. La génération des ondes aoustiques s'eetue par un transduteur de
dimension nie. Le transduteur est souvent onsidéré omme assimilable à un piston plan
qui rayonne dans le milieu suivant une diretivité liée à es aratéristiques de diration.
L'investigation non linéaire regroupe de nombreuses méthodes qui ont montré leurs
apaités notamment à la détetion de phénomènes préoes liés au vieillissement des
matériaux. Ces méthodes reposent sur la génération et l'analyse harmonique. Bien souvent,
l'hypothèse des faibles perturbations est faite en aoustique non linéaire. La déformation
de l'onde ultrasonore est faible ne va pas jusqu'à l'apparition d'une disontinuité (onde de
ho).
Les ultrasons sont lairement sensibles aux propriétés viso-élastiques des matériaux.
L'investigation des paramètres aoustiques linéaires et non linéaire permet d'obtenir des
informations sur l'évolution struturelle au ours du temps, du milieu ontrlé.
1.2 Appliations au suivi des propriétés par ultrasons
Le suivi ultrasonore des propriétés viso-élastiques d'un matériau onsiste en le ontrle
spatial et temporel des grandeurs physiques (vitesse, atténuation et paramètre non linéaire).
Dans e paragraphe, un état de l'art des mesures ultrasonores assurant la détermination
de grandeurs physiques est eetué.
1.2.1 Vitesse des ondes ultrasonores
La vitesse des ultrasons est l'un des paramètres les plus utilisés dans le domaine de
l'aoustique ar failement mesurable. Généralement, elle se détermine par une simple
mesure de temps de vol en émission-réeption ou en transmission. Citons Slefridge qui a
mesuré les vitesses des ondes ultrasonores dans un grand nombre de matériaux à partir de
trains d'ondes ultrasonores en émission-réeption [Selfridge, 1985℄.
L'analyse des éhos suessifs permet de déterminer la vitesse des ondes ultrasonores
dans les matériaux. Une lassiation des matériaux a été établi à partir de la mesure
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leur vitesse. En eet, la vitesse étant l'image de la ompressibilité du milieu, le lassement
s'eetue sur l'image du module d'élastiité.
Le hangement de propriété de liquide à solide peut-être déterminé par des mesures
ultrasonores. Une mesure de temps de vol grâe à une méthode en mode émission-réeption
est utilisée dans le suivi de l'évolution de la ongélation [Sigfusson et al., 2004℄. L'onde
ultrasonore se propage en parourant les diérentes ouhes de la matière ongelée ou non.
Ainsi, une interfae née d'une ouhe dont le milieu est ongelé et elle dont l'état est
liquide. A ette interfae, les ondes ultrasonores se rééhissent produisant diérents éhos
d'aller-retour. L'analyse de es éhos suessifs détermine l'évolution de la ongélation de
la struture. Ce suivi de la ongélation trouve une appliation dans l'hygiène alimentaire.
De nombreuses appliations issues de l'industrie assurent le suivi des propriétés au ours
de la formation d'un matériau. La fabriation de matériau néessite la onnaissane de l'état
du proessus à tout moment. Les résines epoxy sont un exemple du suivi de la polymé-
risation par des mesures de vitesses ultrasonores [Rokhlin et al., 1986℄ [Sidebottom, 1993℄
[Nguyen et al., 1996℄. L'analyse de la vitesse au ours de la polymérisation permet de dé-
rire le omportement de la résine. Le système est exité à diérentes fréquenes, l'ampli-
tude de la vitesse apparaît dépendante de la fréquene pour un omportement omparable.
La détermination de la vitesse ultrasonore permet de revenir aux propriétés rhéologique
dans le iment [Labouret et al., 1998, Reinhardt et al., 2000℄.
De la vitesse et de l'atténuation, le module omplexe de isaillement est déterminé
assurant le lien entre la struture et les méanismes de formation. L'étude de la inétique de
la oagulation du lait est un exemple d'appliation diret [Ohenduszko et Bukin, 2010℄.
Le module de isaillement omplexe est extrait du suivi de l'impédane méanique mesurée
par un résonateur à quartz [Ould-Ehssein et al., 2006℄. Le module viso-élastique assurent
le suivi par exemple de la formation du yaourt.
Les tehniques Doppler ultrasonores sont utilisées pour mesurer les grandeurs dans des
systèmes de produtions en ux. Grâe à des séries d'émetteurs et de réepteurs plaées de
part et d'autre du uide en irulation, la vitesse du uide est déduite ainsi que la diretion
du ux [Luque de Castro et Capote, 2007℄. De la onnaissane de la vitesse des uides, une
régulation des débit des uides de prodution s'eetue [Wiklund et al., 2010℄.
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Des mesures de vitesse permettent non seulement de omprendre l'évolution du maté-
riau mais aussi d'appréhender l'apparition de ssures dégradant es performanes. Il est
possible de fatiguer un matériau par des bans de solliitation méanique reproduisant un
vieillissement aéléré. Dans le as d'une plaque d'aluminium, la roissane de ssures a été
suivi par des ondes de surfae [Rokhlin et Kim, 2003℄. La ssure est surveillée à partir de
la réexion aoustique. Le suivi de la vitesse dans le béton assure le ontrle de l'altération
de la struture au ours du temps [Breysse et Abraham, 2005℄.
1.2.2 Atténuation des ondes ultrasonores
Les mesures de l'atténuation des ondes ultrasonores sont généralement ouplées à elles
de la vitesse. Cependant, l'atténuation fait l'objet de moins d'appliations. En eet, l'atté-
nuation des ondes ultrasonores est parfois diile à mesurer et à relier à la nature physique
des phénomènes en jeu. La diulté de mesure s'explique par deux raisons. La première
est la faible atténuation des ondes ultrasonores dans les milieux ontrlés. La seonde est
la dépendane de l'atténuation à la fréquene d'observation. En eet, l'atténuation ultraso-
nore des uides homogènes est souvent proportionnelle au arré de la fréquene d'exitation
quand elle des solides est à la fréquene et elle des matériaux diusants au ube de la
fréquene [Selfridge, 1985℄. La diulté de la mesure réside à la fois pour les faibles atté-
nuations mais aussi pour les fortes atténuations. Pour les faibles atténuations, les signaux
ultrasonores varient peu pouvant introduire un biais dans la détetion des amplitudes. Dans
le as des atténuations fortes, la diulté n'est plus de mesurer la variation d'amplitude
entre deux signaux mais la détetion du signal lui-même. Un ompromis sur la fréquene
d'utilisation doit être réalisé pour assurer une atténuation détetable et une propagation
ultrasonore.
Le suivi des variations de l'atténuation ultrasonore lors de la formation de gels ary-
liques a été mise en oeuvre par Bari [Bari et al., 1980℄. Dans ette étude, la fréquene
d'exitation est de l'ordre de la entaine de mégahertz assurant une réponse diérente entre
la phase sol et la phase gel. Ainsi, un hangement d'état de la transition sol-gel est établie.
Dans le as de résine époxy, le suivi de la polymérisation s'eetue aussi par des mesures
d'atténuation des ondes ultrasonores [Rokhlin et al., 1986℄.
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L'étude de hangement de propriétés viso-élastiques intéresse aussi le domaine mé-
dial dans le adre de l'imagerie. Le suivi s'eetue par exemple sur la oagulation du
sang [Calor-Filho et Mahado, 2006℄. Les auteurs se foalisent sur la mesure l'atténuation
du plasma sanguin durant la oagulation. Le système expérimental est basé sur des teh-
niques de mesures en émission-réeption. D'autres tehniques omme l'élastographie permet
de omprendre les eets de la variation d'hématorite ou de l'addition d'héparine sur la
oagulation du sang [Gennisson et al., 2006℄.
1.2.3 Paramètre non linéaire
L'investigation non linéaire se déline sous plusieurs formes. L'objet de l'étude se porte
sur les phénomènes harmoniques umulatifs suivant la distane de propagation de l'onde
ultrasonore. Une onde ultrasonore monohromatique est propagée dans un milieu d'étude
étant non linéaire. Il perturbe l'onde à son passage produisant une génération des ompo-
santes harmoniques dans le spetre de l'onde ultrasonore.
Dans les uides, le paramètre non linéaire 퐵/퐴 est le rapport entre les oeients
quadratique et linéaire des termes de la série de Taylor utilisé dans l'équation d'état du
milieu onsidéré. Ainsi, les ondes ultrasonores traversant le milieu subissent une distortion
produisant une génération d'harmoniques se propageant au sein du milieu. Cette génération
se umule au ours de la distane de propagation.
Les premières mesures du paramètre non linéaire par des méthodes d'amplitudes -
nies ont été eetuées dans des milieux biologiques [Law et al., 1981℄. A la même époque,
des méthodes alternatives, omme par exemple des méthodes thermodynamiques, ont été
mises en ÷uvre [Zhu et al., 1983℄. Ces prinipes ont montrés que la pression est dépen-
dante de la vitesse ultrasonore e qui permet une investigation du matériau et assure sa
aratérisation. Le paramètre non linéaire a été mesuré dans des uides par d'une méthode
en émission-réeption [Saito et al., 2006℄. La détermination du paramètre non linéaire im-
pose une onnaissane de la vitesse et de l'atténuation du milieu d'étude diretement lié à
l'expression des équations de propagation au seond ordre.
L'investigation non linéaire ultrasonore a montré qu'il était possible de déteter de
façon préoe des hangements de propriétés au sein d'un milieu omme une évolution
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struturelle du type vieillissement ou ssure.
Cette évolution du paramètre non linéaire en fontion de la struture du milieu a été
mise en évidene par exemple dans la sédimentation [Hovem, 1979, Kim et Yoon, 2009℄. Il
a été estimé dans l'eau saturée en sédiment montrant que l'évolution du paramètre non
linéaire est orrélée à la densité de sédiment présent dans l'eau.
Le suivi du proessus de l'hydratation du béton a été eetué par des méthode linéaire
et non linéaire [Van Den Abeele et al., 2009℄. Ils montrent que l'évolution du paramètre
non linéaire peut être logiquement orrélée à l'évolution de la struture méanique lié aux
réations himiques et aux proessus méaniques.
Au sein de l'équipe, des études non linéaire ont été menées sur la reprise d'hydrique
de résines phénoliques [Fortineau et al., 2006, Fortineau et al., 2008℄. La mesure fait appa-
raître une sensibilité du paramètre non linéaire à l'évolution de la quantité d'eau.
Le paramètre non linéaire a été estimé dans des tissus biologiques (foie de por) en fon-
tion de l'évolution de la température [Liu et al., 2008℄. Les auteurs montrent la possibilité
de faire une image en mode C-san du paramètre non linéaire par une méthode d'insertion-
substitution à amplitude nie. La alibration s'eetue à l'aide d'un hydrophone.
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1.3 Équations de la propagation d'onde aoustique au deuxième
ordre
Dans un milieu homogène et ompressible, les ondes aoustiques exerent une défor-
mation d'un volume élémentaire autour de son point d'équilibre qui se propage de prohe
en prohe. Cette déformation est onsidérée innitésimale. L'équation de propagation du
hamps aoustique dans un milieu uide thermo-visqueux est dérite en exprimant les
quatre équations : onservation de la masse, onservation de la quantité de mouvement,
onservation de l'énergie et l'équation d'état. Un développement de es équations à l'ordre
deux permet de dérire la génération d'harmonique dans l'équation de propagation.
 Conservation de la masse :
퐷휌
퐷푡
+ 휌∇ ⋅ 휐 = 0, (1.1)
où 휐 est le veteur vitesse du uide, 휌 la densité du uide et 퐷휌퐷푡 =
∂
∂푡 + 휐 ⋅ ∇ la dérivée
temporelle matérielle.




= ∇ ⋅T. (1.2)
T est le tenseur de ontraintes et s'exprime par : ∇ ⋅T = −∇푃 + (13휂 + 휉)∇ (∇ ⋅ 휐) +
휂∇2휐 où 휂 et 휉 sont les oeients de visosité de isaillement et de volume.




















où 푠 est l'entropie, 푇 la température et 휅 la ondutivité thermique.
 Équation d'état :
Dans le as général, la utuation de pression n'intervient pas dans les éhanges ther-
miques. Dans le as des proessus ultrasonores, la transformation est supposée adiabatique
et l'équation d'état s'érit :
푃 = 푃 (휌, 푠) . (1.4)
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L'équation de propagation dérivant les hamps aoustiques d'amplitude nie à l'ordre
deux peut-être alulée en onsidérant l'onde ultrasonore omme une petite perturbation
autour des valeurs au repos (notée ave un indie 0) des grandeurs aratéristiques du
milieu, 푃 = 푃0 + 푝, 휌 = 휌0 + 휌
′
, 푇 = 푇0 + 푇
′
, 푠 = 푠0 + 푠
′
, 휐 = 휐 + 휐′, où les variables
푝, 휌′, 푇 ′, 푠′ et 휐′ représentent respetivement les utuations de pression, de densité, de
température, d'entropie et de vitesse. En substituant es relations dans les équations de



























En absene de tourbillons ∇×휐′ = 0. Ainsi, la propagation est supposée irrotationnelle.




















= 휅∇2푇 ′. (1.8)
Enn, l'équation d'état du uide autour de son état d'équilibre (휌0, 푠0) devient par














Le paramètre non linéaire, 퐵/퐴, représente le terme quadratique du développement de
la série de Taylor. Ce terme sera disuté dans le paragraphe suivant.
Ces équations développées à l'ordre deux sont introduites dans les membres de droite
des équations (1.5) et (1.6).
∂휌′
∂푡



































En soustrayant le gradient de l'équation (1.10) de la dérivée par rapport au temps de





























D'autre part, en ombinant les équations d'état (1.9) et de onservation de l'énergie




















ave 퐶휐 et 퐶푝 sont respetivement les apaités aloriques à volume et pression onstante.
En substituant ette dernière expression dans l'équation préédente, l'équation de pro-









































L'évolution tridimensionnelle du hamp de pression dans un uide est dérite par
l'équation (1.15). Les termes de ette équation représentent respetivement l'atténua-








퐿). 훽 est le oeient non linéaire.
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1.4 Dénition et interprétation du paramètre non linéaire
1.4.1 Dénition du paramètre non linéaire 퐵/퐴
Le paramètre non linéaire aoustique 퐵/퐴 est le rapport des termes quadratiques et
des termes linéaires dans le développement en séries de Taylor de l'équation d'état liant les
variations de pression aux variations de masse volumique orrespondant à la réponse de la
solliitation du milieu par une onde aoustique.
Le proessus de propagation d'une onde haute fréquene (pression 푝, masse volumique
휌 ou vitesse partiulaire 푣) est onsidéré omme un phénomène isentropique. Le dévelop-
pement en série de Taylor de l'équation d'état 푃 = 푃 (휌, 푠), à entropie 푠 et à densité
onstantes, s'érit :













(휌− 휌0)2 + ... , (1.17)
푃0 et 휌0 sont respetivement les valeurs de la pression et de la densité à l'équilibre. Les
dérivées partielles de l'équation (1.17) sont évaluées pour l'état non perturbé (휌0, 푠0). Cette
équation devient :












+ ... , (1.18)
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Ainsi, la dérivée partielle de la vitesse par rapport à la pression à entropie onstante
s'exprime en fontion des variations isothermes de la vitesse par rapport à la pression et
en fontion de la température à pression onstante.
1.4.2 Interprétation physique du oeient non linéaire
Le paramètre non linéaire 퐵/퐴 est déni par les équations (1.24) et (1.18) relatif au










+ ... . (1.25)
En eetuant un développement limité pour
푐2
푐20










+ ... . (1.26)
Pour une onde plane progressive où 푣 = 푝휌0푐0 est la vitesse partiulaire, la relation 휌
′/휌0
est égale à 푣/푐0. Ainsi, la vitesse du son s'érit :




La variation de élérité Δ푐 = 푐 − 푐0 peut être reliée à la variation de pression Δ푝














L'expression (1.29) montre que la élérité du son 푐 dière de 푐0 par un terme qui
est proportionnel à l'exès loal de pression et au paramètre non linéaire 퐵/퐴 du milieu.
Par exemple, dans une phase de ompression, 훿푝 est positif don 푐 > 푐0, inversement, 훿푝
est négatif et don 푐 < 푐0. Ainsi, ertaines parties de l'onde se propagent plus ou moins
rapidement que l'onde dans son ensemble produisant immédiate une déformation du front
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Figure 1.1  Distorsion non linéaire de l'onde ultrasonore au ours de la propagation dans
le domaine temporel et son impat dans le domaine fréquentiel.
d'onde. Nous onstatons alors à un raidissement du front d'onde (gure 1.1). La déformation
d'une onde de forme sinusoïdale dans le domaine temporel se traduit diretement dans le
domaine fréquentiel par l'apparition de omposantes harmoniques multiples de la fréquene
fondamentale de l'onde émise.
Le oeient non linéaire est dénie omme 훽 = 1 + 퐵/(2퐴) aratérisant la non-
linéarité globale du milieu.
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1.5 Équation KZK et ses approximations
Les équations dérivant la propagation non linéaire d'ondes aoustique dans un uide
dans le as d'un transduteur faiblement foalisé sont exprimée par l'équation dénie
par Zabolotskaya et Khokhlov [Zabolotskaya et Khokholov, 1969℄. L'équation KZ prend en
ompte la faible diration et les eets non linéaire du uide. Kuznetsov [Kuznetsov, 1971℄
prend en ompte les eets d'atténuation en dérivant l'équation de la propagation non
linéaire KZK.
1.5.1 Approximation parabolique
Considérons un faiseau ultrasonore relativement diretif, se propageant dans un uide
suivant la diretion 푂푧. L'approximation parabolique onsidère l'onde omme quasiment
plane sur des distanes de l'ordre de sa longueur d'onde et que son prol ne se modie
pas suivant sa diretion de propagation. De plus, les variations transversales (suivant 푂푥
et 푂푦) sont plus rapides que elles intervenant dans la diretion axiale. Pour traduire ela,




휖푦, 푧′ = 휖푧
et 휏 = 푡− 푧′/푐0.




























l'opérateur Laplaien transverse bidiretionnel. Les pa-
ramètres qui dénissent le milieu sont la diusivité 훿, la élérité 푐0, la densité 휌0 et le
oeient non linéaire 훽.
Cette équation est nommée l'équation KZK en l'honneur de es auteurs Kuznetsov
[Kuznetsov, 1971℄, Zabolotskaya et Khokhlov [Zabolotskaya et Khokholov, 1969℄. Les eets
de la diration, de la dissipation et de la non-linéarité sur la propagation aoustique sont
dérits dans l'équation de propagation ultrasonore non linéaire à l'ordre 2. L'équation KZK
est adaptée aux ondes quasi-planes (transduteurs plans ou faiblement foalises).
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1.5.2 Approximation quasi-linéaire
Les hamps de pression utilisés dans l'étude sont de faibles amplitudes. Dans e adre,
l'approximation quasi-linéaire permet la résolution de l'équation KZK. La résolution s'ee-
tue en ombinant l'approximation et la déomposition en somme de faiseaux gaussiens ex-
pliitée dans le paragraphe suivant. Cette méthode introduite par Burvingt [Burvingt, 1976℄
présente l'avantage de fournir des expressions analytiques des hamps de pression à l'har-
monique 2, rayonnés par une soure axisymétrique.
Dans le adre de la méthode des approximations suessives, la pression, restant faible,
s'exprime sous la forme 푝 = 푝1 + 푝2 où 푝1 est la solution de l'équation KZK linéaire et
푝2 la solution de l'équation à l'ordre 2. L'hypothèse de régime quasi-linéaire indique que
∣푝2∣ << ∣푝1∣.



















où 훼푛 = 훿푛
2휔2/2푐30 est l'atténuation à la fréquene 푛휔, et k est le nombre d'onde. La mise
en équation implique qu'auune pression harmonique n'existe à la surfae du transduteur
(푧 = 0) se traduisant par 푝2(푟, 0, 푡) = 0.
La solution de es équations est donnée à partir de la fontion de Green par les expres-
sions suivantes :










푟, 푧∣푟′, 0) 푟′ 푑푟′, (1.33)
et













푟, 푧∣푟′, 푧′) 푟′ 푑푟′ 푑푧′. (1.34)
La fontion de Green assoiée aux équations du hamps de pression à l'ordre 푛 s'érit :
퐺푛
(










Les hamps de pression à la fréquene du fondamental et du deuxième harmonique sont
alulés par onvolution du terme de soure et la fontion de Green assoiée. L'approxi-
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mation parabolique de la fontion de Green est gaussienne (équation 1.35). L'ensemble des
aluls des hamps de pression s'eetue dans la base de faiseaux gaussiens.
1.6 Déomposition en somme de gaussiennes
Wen et Breazeale sont à l'origine de la desription du hamp rayonné par un transdu-
teur axisymétrique en une somme de faiseaux Gaussiens. Eetuer une telle déomposi-
tion permet de onserver les avantages des faiseaux gaussiens pour le alul du faiseau
ultrasonore et de la génération du seond harmonique. Après détermination de la distri-
bution radiale de la vitesse grâe aux oeients omplexes 퐴푛 et 퐵푛, les expressions
analytiques sont obtenues pour les hamps de pression émis et reçus par un réepteur
pontuel ou de dimension nie. Ces expressions ont déjà été obtenues dans la littérature
[Coulouvrat, 1991, Ding, 2000℄.
1.6.1 Distribution radiale de la vitesse
Considérons un transduteur ultrasonore omme un piston irulaire rigide axisymé-
trique de rayon 푎, le potentiel de vitesse s'exprime :
휙 = 푢 (푟, 푧) 푒(푗푘푧), (1.36)
où 푧 est la diretion de propagation du transduteur et 푟 est l'axe orthogonal à la propa-
gation.
L'équation d'onde en régime harmonique, dans un domaine qui n'est pas soumis à des
fores extérieures, est dénie par l'équation d'Helmotz homogène.
∇2휙+ 푘2휙 = 0. (1.37)







. Les termes de
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Cette équation se simplie ar le terme
∂2푢
∂푧2
est négligeable, (푘푎)2 étant très grand














La solution de l'équation parabolique (1.39) s'érit :







Ainsi, le potentiel de vitesse devient :







L'équation (1.41) dérit le potentiel de vitesse pour un terme de la déomposition. En
pratique, le potentiel de vitesse s'érit sous la forme d'une somme de 푁 gaussiennes :













Un hangement de variables est posé :
훿 = 푧/푧푟 = (2푧)/(푘푎
2), (1.43)
où 푧푟 = (푘푎
2)/2 est la distane de Rayleigh.
Le potentiel de vitesse devient :













Wen et Breazeale [Wen et Breazeale, 1988℄ ont alulé les oeients 퐴푛 et 퐵푛. N est
hoisi égal à 15. La onguration expérimentale de e travail assure qu'à et ordre, la des-
ription du hamp de pression fondamental par la déomposition en somme de gaussiennes
est prohe du résultat exat de Lommel pour un piston irulaire rigide [Rogers et Buren, 1974℄.
Ces derniers sont disponibles dans le tableau 1.1 jusqu'à l'ordre 15.
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Table 1.1  Les oeients 퐴푛 et 퐵푛 de la déomposition en somme de gaussiennes alulés
à l'ordre 15.
n 퐴푛 퐵푛
1 −2, 9716 + 8, 6187푖 4, 1869 − 5, 1560푖
2 −3, 4811 − 0, 9687푖 3, 8398 − 10, 8004푖
3 −1, 3982 − 0, 8128푖 3, 4355 − 16, 3582푖
4 0, 0773 − 0, 3303푖 2, 4618 − 27, 7134푖
5 2, 8798 + 1, 6109푖 5, 4699 + 28, 6319푖
6 0, 1259 − 0, 0957푖 1, 9833 − 33, 2885푖
7 −0, 2641 − 0, 6723푖 2, 9335 − 22, 0150푖
8 18, 019 + 7, 8291푖 6, 3036 + 36, 7772푖
9 0, 0518 + 0, 0182푖 1, 3046 − 38, 4650푖
10 −16, 9438 − 9, 9384푖 6, 5889 + 37, 0680푖
11 0, 3708 + 5, 4522푖 5, 5518 + 22, 4255푖
12 −6, 6929 + 4, 0722푖 5, 4013 + 16, 7326푖
13 −9, 3638 − 4, 9998푖 5, 1498 + 11, 1249푖
14 1, 5872 − 15, 4212푖 4, 9665 + 5, 6855푖
15 19, 0024 + 3, 6850푖 4, 6296 + 0, 3055푖
La ondition limite introduite par l'aoustique exprimée i-dessous est introduite dans
l'équation du potentiel de la vitesse (1.44).



























La ondition (푘푎)2 >> 1 permet de réduire l'équation 1.46 à l'équation suivante :








1.6. DÉCOMPOSITION EN SOMME DE GAUSSIENNES
1.6.2 Pression à la fréquene fondamentale
La notation utilisée dans la suite de ette étude indique la fréquene hoisie qu'elle soit
fondamentale ou harmonique, simple ou double. Les indies 1 et 2 identient les fréquenes
respetivement fondamentale et harmonique. Les indies 퐼 et 퐼퐼 représentent respetive-
ment la fréquene d'exitation simple et double du transduteur. Ainsi, la pression à la
fréquene fondamentale assoiée à la fréquene simple est notée 푃퐼,1 et elle assoiée à la
fréquene double, 푃퐼퐼,1.
A partir de l'équation KZK et de la distribution radiale de la vitesse à la surfae du
transduteur émetteur, la pression à la fréquene fondamentale à la surfae du transduteur
s'érit sous la forme :







Considérons un réepteur pontuel, typiquement un hydrophone, la pression à la fré-
quene fondamentale reueillie est :









Les gures 1.2 montrent l'amplitude du hamp de pression à la fréquene fondamentale
du transduteur en diérents points de la propagation dans le as d'un transduteur ave
une surfae ative de diamètre 2푎 = 0, 375 alulée par l'expression (1.49). L'amplitude
normalisée du hamp de pression en fontion de la distane de propagation est dérite en
gure 1.2 (b). Le hamp prohe est lairement identiable ave sa limite de hamp prohe
de l'ordre de 40 mm. La gure 1.2 (d) montre le hamp de pression émis suivant l'axe
transversal du transduteur à la distane de sa limite de hamp prohe. Grâe à ette
expression, la distribution du hamp de pression émise à la surfae du transduteur suivant
l'axe transversal du transduteur est simulée en gure 1.2 (). Le hamp de pression émis
à la surfae du transduteur est bien sous la forme d'un piston.
Considérons un réepteur ave une dimension nie, typiquement un transduteur. Contrai-
rement au réepteur pontuelle, la surfae du réepteur n'est plus négligeable. Le rayon du
réepteur, 푏, est très grand devant la longueur d'onde. La pression reçue est alors reueillie
sur l'ensemble de sa surfae. De plus, le réepteur est onsidéré aligné ave l'émetteur. La
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Figure 1.2  Amplitude normalisée du hamp de pression alulée à l'aide de la déom-
position en somme de gaussiennes : (a) suivant l'ensemble des dimensions spatiales, (b)
suivant l'axe de propagation, () à la surfae du transduteur et (d) sur l'axe transversale
à la distane de la limite du hamp prohe du transduteur.
46
1.6. DÉCOMPOSITION EN SOMME DE GAUSSIENNES
pression moyennée à la surfae du transduteur à la fréquene fondamentale se dénie par :
푃¯ 푟푒푐퐼,1 (푟, 훿, 푡) =
∫ ∫
푆
푃 푒푚푖퐼,1 (푟, 훿, 푡) ∂푠. (1.50)
Soit,




















Dans le as partiulier où l'émetteur et le réepteur sont identiques, omme par exemple
quand le transduteur est le seul à émettre et reevoir les hamps de pression. Le diamètre
de la surfae ative, 푎, est analogue à l'émission et à la réeption. Après intégration suivant
휑 et 푟, la pression moyennée à la fréquene fondamentale devient :






퐵푚 +퐵푛 − 푗훿퐵푛퐵푚 푒
푗(휔푡−푘푧), (1.52)







1− 푒−퐵푚) . (1.53)
La déomposition des hamps de pression en somme de gaussiennes permet d'introduire
les intégrations de somme de gaussiennes suessives dans l'expression de la fontion de
diration, la rendant dépendante de la géométrie du transduteur. Ainsi, la fontion de












퐵푚 +퐵푛 − 푗훿퐵푛퐵푚 푒
푗(휔푡−푘푧). (1.54)
Cette fontion de diration est diretement omparable ave l'expression exate de la
diration de Lommel. L'expression exate de la fontion de diration de Lommel est dé-
rite analytiquement par l'expression d'un piston irulaire rigide [Rogers et Buren, 1974℄.























푘!Γ (휈 + 푘 + 1)
. (1.56)
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Une omparaison entre l'expression exate de la fontion de diration de Lommel
et elle déterminée par la déomposition en somme de gaussiennes est eetuée pour un
transduteur ayant un diamètre atif de 0, 375 ave une fréquene de 2 MHz. La gure 1.3
représente la fontion de diration alulée par l'expression exate de Lommel en vert et
elle par la déomposition en somme de gaussiennes en bleu.

























Figure 1.3  Comparaison de la fontion de diration alulée sur l'axe de propaga-
tion par l'expression exate de Lommel (vert) et elle par la déomposition en somme de
gaussiennes (bleu).
L'éart de alul entre les fontions de diration est moins de 0, 5% assurant que la
fontion de diration déterminée par la déomposition en somme de gaussiennes orres-
pond à la fontion de diration exat d'un transduteur.
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1.6.3 Pression à la fréquene harmonique 2
La pression à l'harmonique s'exprime à partir de la solution de l'équation KZK et de la
déomposition en somme de gaussiennes. La pression moyennée à la fréquene harmonique
2 reçue par un transduteur plan de rayon, 푎, s'exprime sous la forme [Coulouvrat, 1991,
Bou Matar et al., 2001, Labat et al., 2000℄ :










푃 푟푒푐퐼,2 (푟, 푧) 푟∂푟∂휑. (1.57)
La gure 1.4 montre le hamp de pression harmonique normalisé reçu par un transdu-
teur (trait plein) et par un réepteur pontuel (pointillé) alulé par la déomposition en
somme de gaussiennes. Une roissane de la pression harmonique apparaît au ours de la
propagation dans le milieu non linéaire telle que l'eau.





















Pression harmonique reçue par un récépteur ponctuel
Figure 1.4  Amplitude normalisée du hamp de pression de la fréquene harmonique reçu
par un transduteur (trait plein) et par un réepteur pontuel (pointillé) sur l'ensemble de
la propagation alulée à l'aide de la déomposition en somme de gaussiennes.
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Après intégration suivant 휑 et 푟, la pression moyennée à la fréquene harmonique 2
s'érit alors :







ave 푐 la élérité, 훼 le oeient d'atténuation, 휌 la densité et 푘 le nombre d'onde. 퐹 (푧)
est le terme omportant l'atténuation et la diration exprimé en sommes de gaussiennes.
Le terme 퐹 (푧) équivaut à la diration suivant la distane de propagation 푧 quand
la distribution de pression à la fréquene fondamentale est très prohe d'une onde plane
[Dunn et al., 1981℄. Impliquant que les eets de diration et d'atténuation sont addition-
nels et indépendants.
La pression moyennée à la fréquene harmonique devient :







훼2 − 2훼1 퐷퐼,2 (푧) . (1.59)
Seul le fateur orretif lié à la diration, 퐷퐼,2, est en fontion de la géométrie du
transduteur. Ce terme orrespond à la fontion de diration de la pression harmonique
générée dans le matériau d'étude.
Considérant le hamp de pression reçu à l'harmonique, la fontion de diration dénie




































où les termes 푎푛푚푙 et 푏푛푚푙 sont respetivement dénis par les oeients de Wen et Brea-
zeale :
푎푛푚푙 = 2푧/(푙ℎ)퐵푛퐵푚퐵푙 + 푗퐵푙(퐵푛 +퐵푚) + 푗4퐵푛퐵푚,
푏푛푚푙 = −2퐵푙 + 푗푧퐵푙(퐵푛 +퐵푚)− 2(퐵푛 +퐵푚). (1.61)
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Conlusion
Dans e hapitre, les équations de l'aoustique non linéaire ont été présentées. Le for-
malisme introduit par Zabolotskaya, Khokhlov et Kuznetsov assure que l'expression de
l'équation KZK prend en ompte les eets de diration, d'atténuation et non linéaire
dans un uide. La déomposition en somme de gaussiennes exprime la solution de l'équa-
tion KZK. Ainsi, le hamps de pression à la fréquene fondamentale et harmonique est
déduit. An de déterminer les paramètres aoustiques linéaires et non linéaire, le prinipe
des mesures ultrasonores est exposé dans le hapitre suivant.
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Chapitre 2
Prinipe des mesures ultrasonores
linéaire et non linéaire
An de déterminer le paramètre non linéaire, il est néessaire de mesurer le hamps de
pression à la fréquene harmonique deux générée dans le matériau d'étude. Une méthode
assurant la alibration du transduteur a été hoisi an d'obtenir les pressions absolues
an de déterminer le oeient non linéaire. La harge aoustique variant au ours de la
formation du matériau, la alibration doit être possible à haque instant. La méthode de
mesure hoisie est une méthode en émission-réeption. Elle ne requière qu'un transduteur
assurant l'émission et la réeption du signal aoustique. La détermination des paramètres
aoustiques linéaires et non linéaire est présentée dans e hapitre.
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2.1 Méthode auto-alibrée de mesure du paramètre non li-
néaire 퐵/퐴 en émission-réeption
La méthode auto-alibrée de mesure de 퐵/퐴 en émission-réeption présentée ii est
basée sur le prinipe de réiproité dérit pour la première fois par MaLean en 1940
[MaLean, 1940℄. Le onept a été généralisé pour un transduteur életroaoustique par
Foldy et Primako [Carstensen, 1947, Foldy et Primako, 1945, Drost et Milanowski, 1980℄
et adapté aux solides en ontat [Dae et al., 1991℄. La alibration du transduteur en
ontat a été étendue et validée dans le domaine temporel [Bou Matar et al., 2002℄. Van
Neer a proposé réemment une méthode de mesure de la phase d'un transduteur ultraso-
nore en émission-réeption [van Neer et al., 2010℄.
Calibrer un transduteur permet de quantier sa transdution életro-aoustique. Grâe
à des mesures életriques, il est possible de onnaître ave préision les niveaux de pressions
générés et reçus par un transduteur à la fréquene fondamentale et à l'harmonique hargé
par le milieu à aratériser. Cette alibration est néessaire à la mesure du paramètre non
linéaire 퐵/퐴.
Les fontions de transferts en émission et en réeption du transduteur dépendent de
son environnement életrique et méanique. Lors des expérienes, l'environnement életro-
nique est gardé identique, mais le milieu de propagation est en évolution. Dans e as,
la alibration doit être réalisée à haque instant pour permettre de déterminer les valeurs
absolues des paramètres aoustiques tout le long de l'évolution du milieu.
2.1.1 Prinipe
La méthode auto-alibrée est ii utilisée ave un unique transduteur en émission-
réeption. Une onde aoustique est générée dans le milieu à aratériser. Les ondes ultraso-
nores se propagent puis sont rééhies par un réeteur aoustique. Le hamp de pression
eetue le trajet retour avant de solliiter la surfae du transduteur en tant que réepteur.
Malean [MaLean, 1940℄ à l'origine de l'utilisation du prinipe de réiproité établit
la relation entre l'exitation életrique et la pression absolue délivrée par le transduteur
életroaoustique. Le rapport des sensibilités du transduteur en émission et en réeption
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est indépendant de la aratéristique du transduteur. Il est uniquement dépendant du
milieu à travers lequel se propage l'onde aoustique.
Le shéma életrique équivalent transrivant le hamp de pression reçu en énergie éle-
trique est dérit gure 2.1. Une soure de tension de Thevenin équivalente, 퐸푖푛, délivre une
tension aux bornes du transduteur. Le transduteur est modélisé par son impédane éle-
trique, 푍푡. En émission, les ourant et tension mesurés à l'entrée sont notés respetivement
퐼푖푛 et 푉 푖푛. En réeption, les ourant et tension à la sortie sont 퐼표푢푡 et 푉 표푢푡.
Figure 2.1  Shéma életrique du transduteur aoustique dénissant sa soure de tension
et son impédane életrique et dérivant le prinipe de la méthode auto-alibrée ainsi que
les ourants et tensions de l'entrée et de sortie aux bornes du transduteur.
2.1.2 Sensibilités du transduteur en ontat
Toutes les fontions de transferts sont exprimées en fontion du ourant de sortie du
transduteur, 퐼표푢푡. An d'établir les fontions de transfert du transduteur en émission et
en réeption, les sensibilités du transduteur doivent être dénies.
En émission, la sensibilité du transduteur, 푆 (푍푡), se dénit ave une pression reçue








푃 푒푚푖 est la pression que le transduteur va émettre pour une exitation 퐸푖푛 délivrée par
la soure de tension de Thevenin équivalente.
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En réeption, la soure de tension de Thevenin équivalente est onsidérée éteinte pour












ave 퐽 étant la onstante de réiproité. Si le rayon du transduteur est très grand devant
la longueur d'onde, nous pouvons onsidérer la propagation ultrasonore en onde plane.
La onstante de réiproité est alors égale à 2퐴/푍푚푎푡. Les grandeurs sont respetivement
퐴 = 휋푎2, la surfae ative du transduteur de rayon 푎 ; et 푍푚푎푡, l'impédane aoustique
du milieu hargeant le transduteur.
La pression reçue par le transduteur en fontion de la pression émise s'exprime par :
푃 푟푒푐 = 푃 푒푚푖 푒−푗2푘푑 푒−2훼푑 퐷 푅, (2.4)





ave 푍 les impédanes aoustiques du réeteur et du matériau notées respetivement 푍푟푒푓푙
et 푍푚푎푡.













où, la fore életromotrie de la soure de tension de Thevenin équivalente, 퐸푖푛 est égale
à :
퐸푖푛 = 푉 푖푛 − 푍푡 퐼푖푛, (2.7)
ave 푍푡, l'impédane életrique du transduteur valant : 푉
표푢푡/퐼표푢푡.
En utilisant les équations (2.2) et (2.3) ave l'équation de la sensibilité du transduteur




2퐴 퐸푖푛 퐷 푅
. (2.8)
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Ainsi, la sensibilité du transduteur en émission est donnée par l'expression suivante
en fontion du ourant de sortie :
푆 (푍푡) =
√
퐼표푢푡 푍푚푎푡 푒2훼푑 푒푗2푘푑
2퐴 퐸푖푛 퐷 푅
. (2.9)












푒−푗푘2푑 푒−2훼푑 퐸푖푛 퐷 푅
. (2.10)




퐸푖푛 퐷 푅 푍푚푎푡 푒−2훼푑 푒푗2푘푑
. (2.11)
Après avoir déterminé, les sensibilités du transduteur, les fontions de transfert du
transduteur peuvent être dénies.
2.1.3 Fontions de transfert en émission et en réeption
Les expressions des fontions de transfert se déduisent des sensibilités respetives en
émission et réeption du transduteur (équations 2.9 et 2.11). La fontion de transfert du






Ainsi, en utilisant la dénition de la sensibilité en émission (équation 2.1) et son ex-




2퐴 퐼표푢푡 퐷 푅
푒훼푑 푒푗푘푑. (2.13)
La fontion de transfert du transduteur en réeption est dénie omme le rapport de
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Dans le as i-dessus, les fontions de transfert sont dénies à partir des ourants et
des tensions d'entrée et de sortie aux bornes du transduteur.
Dans le hapitre 1.6.3, l'expression de la pression harmonique reçue, 푃 푟푒푐퐼,2 , par le trans-





. Une alibration du transduteur en émission et en ré-
eption aux fréquenes fondamentale et double permettent de déterminer les niveaux de
pression émis et reçus par le transduteur. Soit la pression émise à la fréquene fonda-




퐼,1 et la pression reçue à la fréquene double par




퐼퐼,1. Le paramètre 훽 peut alors être déduit.
Par onséquent, les fontions de transfert suivantes sont dénies omme :
 퐻푒푚푖퐼 est la fontion de transfert du transduteur en émission assoiée à la fréquene
fondamentale,
 퐻푟푒푐퐼 est la fontion de transfert du transduteur en réeption assoiée à la fréquene
fondamentale,
 퐻푟푒푐퐼퐼 est la fontion de transfert du transduteur en réeption assoiée à la fréquene
double.
Notons que 퐻푒푚푖퐼 et 퐻
푟푒푐
퐼 assurerons la détermination les paramètres aoustiques linéaires















푍푚푎푡 퐸푖푛퐼 퐷퐼,1 푅2
2퐴 퐼표푢푡퐼,1
푒−훼1푑 푒푗푘1푑. (2.17)
Les fontions de transfert 퐻푒푚푖퐼 et퐻
푟푒푐
퐼퐼 quant à elles permettent de déterminer le niveau
de pression respetivement du hamp de pression émis à la fréquene fondamentale et reçu






푍푚푎푡 퐸푖푛퐼 퐷퐼퐼,1 푅2
2퐴 퐼표푢푡퐼퐼,1
푒−훼2푑 푒푗푘2푑. (2.18)
La proédure de alibration assure la détermination des fontions de transfert du trans-
duteur en émission et en réeption. La onnaissane de es dernières permet de aluler
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les paramètres aoustiques linéaires et ainsi, de prendre en ompte la variation de la harge
aoustique du matériau en évolution. De plus, onnaissant de 퐻푒푚푖퐼 et 퐻
푟푒푐
퐼퐼 et des ourants
de sortie, les hamps de pressions émis et reçus sont déduits respetivement aux fréquenes
fondamentale et harmonique.
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2.2 Détermination des paramètres linéaires
Dans e paragraphe, la détermination des paramètres linéaires est présentée. La élérité
et l'atténuation des ondes ultrasonores sont déterminées à partir de la mesure de la pression
reçue par le transduteur.
2.2.1 Expression de la pression reçue
La pression reçue aux bornes du transduteur s'exprime sous la forme suivante :
푃 푟푒푐퐼 = 푃
푒푚푖
퐼 푒
−푗푘퐼2푑 푒−훼12푑 푅1 퐷퐼 , (2.19)
An d'assurer une homogénéité des expressions, les fontions de transfert sont dénies
à partir des ourants de sortie (équations 2.12 et 2.14).
Les propriétés du matériau d'étude sont variables au ours du temps. La harge mé-
anique appliquée à la surfae du transduteur dépend aussi de ette évolution. Cette
variation de harge induit des variations sur la pression à l'émission et à la réeption et
don sur le ourant de sortie au ours de l'évolution du matériau. La pression reçue est
omparée ave sa valeur au premier instant de la réation. Les variables évaluées au pre-
mier instant de la réation sont notées 푋˜ . Dans le as ontraire, la valeur dépendra du
temps. Le rapport des ourants de sortie entre le premier instant et les instants aux ours












L'équation (2.20) montre que les variations de la pressiion reçu, 푃 푟푒푐퐼 , dépendent des
variations du oeient de réexion, de la diration. Grâe à la dénition des pressions,



















퐼 ne peuvent plus être
onsidéré onstant pour des matériaux dont les propriétés viso-élastiques évoluent aux
ours du temps. Ils doivent être déterminés à haque instant.
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2.2.2 Célérité des ondes ultrasonores











An de déterminer l'expression de la élérité des ondes ultrasonores dans le matériau














Dans notre as, la gamme de fréquene utilisée est prohe de la fréquene de résonane
du transduteur. A la fréquene de résonane du transduteur, l'argument de la fontion de
transfert est de zéro dégrée. La partie imaginaire de l'impédane d'entrée du transduteur
étant prohe de zéro ela signie que la pression et le ourant peuvent être onsidérés en
phase. Ainsi, les arguments des rapports des fontions de transfert sont négligeables. De
plus, les matériaux d'étude étant faiblement atténuant, la variation de phase est faible.









2.2.3 Atténuation des ondes ultrasonores
L'expression de l'atténuation des ondes ultrasonores est dénie à partir du module de
l'équation (2.22) :














Pour aluler l'atténuation absolue, il faut prendre en ompte l'inuene de la harge
aoustique du transduteur. Ainsi, la détermination de l'atténuation passe par la onnais-
sane du oeient de réexion, du oeient de diration et des fontions de transfert du
transduteur. Les deux oeients de réexion et de diration sont diretement évalués
à partir de leurs expressions mentionnées dans le hapitre préédent (paragraphe 1.6). Les
fontions de transfert du transduteur en émission et en réeption (équations 2.13 et 2.15)
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dépendent de l'atténuation dans le milieu. Une proédure réursive est par onséquent mise
en plae pour déterminer l'atténuation.
Dans un premier temps, l'atténuation est évaluée seulement à partir des oeient de
réetion.








Cette valeur estimée (équation 2.26) permet le alul des fontions de transfert du trans-
duteur au ours de la formation du matériau. Ainsi, la valeur de l'atténuation (équation
2.25) peut être déterminée à partir de la onnaissane des fontions de transfert 퐻푒푚푖퐼 et
퐻푟푒푐퐼 au ours du temps. La valeur ainsi obtenue permet de aluler à nouveau les fontions
de transfert du transduteur. Ces dernières realulées permettrons de déterminer l'expres-
sion de l'atténuation (équation 2.25). Il sut de 5 itérations pour que le alul onverge
ave une préision de 0, 5%.






















Figure 2.2  Mesure de l'atténuation dans un matériau sol-gel ave (noir) et sans (rouge)
la prise en ompte de la fontion de transfert du transduteur.
La gure 2.2 montre dans un as expérimental l'inuene de la prise en ompte de
la fontion de transfert sur le alul de l'atténuation. Les ourbes en rouge et en bleu
représente respetivement l'atténuation estimée à partir de l'équation (2.26) et l'atténuation
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orrigée prenant en ompte la fontion de transfert. L'évolution de la harge implique
une évolution de la fontion de transfert. Cette évolution inuene diretement la mesure
de l'atténuation. Dans la suite de notre étude, l'atténuation des ondes ultrasonores est
déterminée à partir de l'expression de l'atténuation orrigée (équation 2.25).
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2.3 Détermination du oeient non linéaire
Le oeient non linéaire est déduit de l'expression de la pression à la fréquene harmo-
nique 2 reçue par le transduteur après propagation à travers le milieu d'étude. La pression
est déterminée à partir de la fontion de transfert, 퐻푟푒푐퐼퐼 , et de la omposante du seond
harmonique du spetre de 퐼표푢푡퐼 (paragraphe 2.1.3). Grâe à la déomposition en sommes de
gaussiennes, le oeient non linéaire est déduit des mesures de la pression à la fréquene
harmonique 2 reçue.
2.3.1 Expression de la pression à la fréquene harmonique 2 reçue
Dans la méthode en émission-réeption, les ondes ultrasonores sont générées et se pro-
pagent à travers le milieu d'études puis sont rééhies avant d'être reueillies à la surfae
du transduteur. Dans l'hypothèse de régime quasi-linéaire, la pression à la fréquene har-
monique reçue 2 se déompose en deux termes :





Les deux pressions 푃퐴퐼,2 et 푃
푅
퐼,2 introduites par l'équation (équation 2.27) respetivement
la pression à la fréquene harmonique 2 générée dans le milieu lors de la propagation aller
des ondes ultrasonores et elle générée dans le milieu de propagation lors du retour des ondes




















Lors de l'aller, les ondes méaniques se propagent jusqu'au réeteur. Elles sont alors
rééhies. La propagation des ondes allant du réeteur au transduteur est qualiée de
propagation retour.
An d'illustrer la propagation des hamps de pressions à la fréquene harmonique 2, le
alul a été eetué sur un matériau inerte, modèle utilisé omme référene dans l'applia-
tion au hapitre 4. Ce matériau modèle inerte est un mélange d'eau et de méthanol dans
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les proportions volumiques 90/10 simulant le matériau d'étude dans son état initial. Ces
aratéristiques vitesse, atténuation et densité sont onnues.
























Figure 2.3  Propagation de la pression à la fréquene harmonique 2 générée à l'inté-
rieur dans un mélange eau/méthanol simulant l'état initial du matériau d'étude alulée
grâe à la déomposition en sommes de gaussiennes ave un réeteur (aluminium) dont
l'impédane aoustique est plus grande que elle du matériau d'étude.
La gure 2.3 montre les pressions générées au ours de la propagation dans un matériau
d'étude. Sur l'axe des absisses, la distane de propagation dans le milieu ave à gauhe le
transduteur et à droite la surfae rééhissante est représentée. L'amplitude des pressions
représentée sur le graphique est indiquée sur l'axe des ordonnées.
Considérons les pressions se propageant lors de l'aller, en trait plein est représenté la
pression à la fréquene harmonique 2 générée, 푃퐴퐼,2,푔푒푛푒. Cette pression est alors rééhie à
l'interfae entre le milieu d'étude et l'aluminium. La pression à la fréquene harmonique 2
générée lors de l'aller se propage linéairement après réexion, 푃퐴퐼,2,푝푟표푝푎. Après réetion des
ondes ultrasonores, la pression générée au retour à partir de la pression à la fréquene fon-





représente la pression à la fréquene harmonique 2 reçue par le transduteur après propa-
gation aller-retour dans le milieu d'étude, 푃 푟푒푐퐼,2 .
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Lors de l'aller, la pression à la fréquene harmonique 2 générée, 푃퐴퐼,2,푔푒푛푒, roît jusqu'à
la surfae de réetion pour atteindre 4500 Pa. Le oeient de réexion est dans e as
prohe de 1 (ii 0, 89), la pression à la fréquene harmonique 2 générée lors de l'aller se
rééhie quasiment sans perte. Cette pression se propage linéairement jusqu'à la surfae du
transduteur. La pression à la fréquene fondamentale se rééhie à l'interfae aluminium et
le matériau d'étude. Lors du retour, la pression à la fréquene fondamentale après réetion
génère dans le matériau d'étude une pression à la fréquene harmonique 2 roissante,
푃푅퐼,2,푔푒푛푒. Ainsi, la pression à la fréquene harmonique 2 générée dans l'ensemble du matériau
est la somme des pressions à la fréquene harmonique 2 générées lors de l'aller et du retour.
Elle représente dans ette exemple 7000 Pa.
La génération non linéaire se umulent lors de l'aller et du retour des ondes méaniques
de pressions. Si les ondes sont en phase, alors la génération est roissante.
2.3.2 Inuene du réeteur
Le rapport des impédanes aoustiques entre le matériau d'étude et l'aluminium inue
diretement sur le oeient de réetion. An d'avoir une réetion optimale des ondes,
le ontraste aoustique doit être élevé. De plus, il faut que les ondes méaniques soient en
phase an que la génération non linéaire soit onstrutive. Ainsi, deux types de réeteurs
peuvent être diéreniés : eux dont l'impédane aoustique est plus faible et eux dont
l'impédane aoustique est plus grande que elle du matériau d'étude. Dans le paragraphe
préédent, la propagation des pressions à la fréquene harmonique 2 générée dans le maté-
riau d'étude a été dérite quand le réeteur à une impédane aoustique plus grande que
elle du matériau.
La gure 2.4 montre la propagation des pressions à la fréquene harmonique 2 générées
à l'intérieur du matériau d'étude ave un réeteur dont l'impédane aoustique est plus
faible que elle du matériau d'étude. Lors de l'aller, la génération de la pression à la
fréquene harmonique 2 s'eetue omme dans le as préédent. En eet, la pression roît
pour atteindre une pression générée lors de l'aller à la surfae du réeteur de 4500 Pa.
Cette pression à la fréquene harmonique 2, 푃퐴퐼,2,푝푟표푝푎, se propage linéairement lors du
retour. La pression à la fréquene fondamentale émise et propagée lors de l'aller génère une
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PrecI,2  = 
PAI,2,propa + PRI,2,géné
Figure 2.4  Propagation de la pression à la fréquene harmonique 2 générée à l'intérieur
du matériau d'étude alulé grâe à la déomposition en sommes de gaussiennes ave un
réeteur (air) dont l'impédane aoustique est plus faible que elle du matériau d'étude.
pression à la fréquene harmonique 2 lors du retour, 푃푅퐼,2,푔푒푛푒.
Quand le réeteur est de l'air (réetion à la surfae du liquide), l'impédane aous-
tique du réeteur est de 387, 9 MRa. L'impédane aoustique est plus faible que elle du
matériau d'étude, même si le rapport des impédane aoustique est grand, le oeient de
réetion est alors peu diérent de −1. Les ondes ultrasonores rééhies ne sont alors plus
en phase. De ette opposition de phase, la pression à la fréquene harmonique 2 totale se
ne umule pas entre l'aller et le retour.
Ainsi, l'impédane aoustique du réeteur doit être plus grande que elle du matériau
d'étude pour assurer la ondition umulative des eets non linéaires après la réexion des
ondes ultrasonores.
2.3.3 Expression du oeient non linéaire 훽
An de déterminer le oeient non linéaire, revenons à l'expression de la pression
à la fréquene harmonique 2 reçue par le transduteur après propagation aller et retour
dans le matériau d'étude (équation 2.27). L'expression dépend des pressions générées lors
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des trajets aller (équation 2.28) et retour (équation 2.29). Le oeient non linéaire appa-
raît dans es deux équations, après les avoir additionnées. L'expression du oeient non











L'expression du oeient non linéaire fait apparaître diérents termes déjà exposés
préédemment. Les deux premiers termes dépendent de la élérité, 푐, de l'atténuation du
milieu d'étude, 훼, ainsi que du oeient de diration, 퐷1, et de réetion, 푅1. Pour
assurer la détermination du oeient non linéaire, il faut que l'ensemble des paramètres
soient déterminés.
La élérité et l'atténuation des ondes ultrasonores au sein du matériau sont mesurées et
déterminées par les expressions (équations 2.23 et 2.25). Les fontions de transfert du trans-
duteur assure la détermination exate de la élérité et de l'atténuation. L'expression de la
fontion de diration est dérite lors d'une propagation ave un transduteur émetteur et
réepteur de même dimension par l'intégration en sommes de gaussiennes (équation 1.60).
Le oeient de réetion est la ombinaison des impédanes aoustiques du matériau
d'étude et du réeteur (équation 2.5).
Le troisième terme de l'expression du oeient non linéaire (équation 2.30) dépend
des pressions à la fréquene harmonique 2 reçues, 푃 푟푒푐퐼,2 , et des pressions à la fréquene
fondamentales émises, 푃 푒푚푖퐼,1 . La détermination des pressions néessite la alibration du
transduteur. Ainsi onnaissant la fontion de transfert du transduteur en émission as-
soiée à la fréquene à la fréquene fondamentale, (équation 2.16), et elle en réeption
assoiée à la fréquene double, (équation 2.18), ainsi que la mesures des ourants de sor-
tie, les pressions sont déterminées. Nous onstatons de l'expression que le oeient non
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Conlusion
Dans e hapitre, la méthode assurant la détermination absolue des paramètres linéaires
et non linéaire à partir de mesures aoustiques en émission-réeption a été présentée. Cette
méthode est basée sur la alibration du transduteur et permet de déterminer le niveau
des hamps de pressions à la fréquene fondamentale et harmonique 2. La alibration du
transduteur doit être eetuée à haque mesures pour des matériaux en évolution au ours
du temps ar leurs harges aoustiques évoluent au ours du temps.
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expérimental et de sa validation
La méthode auto-alibrée en émission-réeption hoisie est mise en ÷uvre. Le dispo-
sitif expérimentale et l'instrumentation utilisée pour les mesures sont détaillés. La ellule
de mesure a été onçue an de répondre aux diérents ritères assurant l'optimisation
de la mesure des paramètres aoustiques pour des matériaux dont les propriétés varient
lentement dans le temps.
La desription de l'instrumentation est suivie des hoix tehnologiques prenant en
ompte les diérentes ontraintes. Ainsi, le hoix de la soure de tension et du transdu-
teur font partie intégrante de la disussion. Il en va de même pour l'appareillage assurant
l'aquisition des signaux et les tehniques de traitement de signaux.
Enn, une validation du dispositif expérimental est eetuée sur le méthanol et l'eau.
La mesure du paramètre non linéaire dans le méthanol permet de détailler la proédure et
de revenir sur l'expression du paramètre. Le paramètre non linéaire dans l'eau est dépend
de la température. Une mesure du 퐵/퐴 dans l'eau en fontion de la température assure




Le dispositif expérimental mis en plae pour la détermination les diérents paramètres
ultrasonores (élérité, atténuation, paramètre non linéaire) au ours du temps est dérit
par la gure 3.1.
Figure 3.1  Shéma du dispositif expérimental assurant la mesure des paramètres ultra-
sonores linéaires et non-linéaire du matériau plaé à l'intérieur de la ellule de mesure.
Le uide à aratériser est plaé dans une ellule de mesure en aluminium. Un trans-
duteur ultrasonore fontionnant en émission-réeption est positionné en ontat ave le
uide à aratériser. Il est exité par un système de génération de train d'onde bien adapté
à la mesure de propriété non linéaire. L'aquisition est eetuée à l'aide d'une arte d'a-
quisition. L'ensemble uve, uide, transduteur est plaé dans une étuve thermostatée
garantissant une température de l'environnement onstante et ontrlée.
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3.1.1 Dimensionnement de la ellule de mesure
Le dimensionnement de la ellule de mesure néessite de respeter un ensemble de
ontraintes :
 l'impédane aoustique du matériau utilisé pour la oneption de la ellule de mesures
doivent être onnues an de pouvoir onnaître le oeient de réexion au fond de
la ellule,
 les dimensions doivent permettre l'aquisition d'un train d'onde ayant eetué un
aller-retour dans le uide sans superposition d'éhos parasites.
3.1.1.1 Matériau onstituant la ellule
Il résulte du paragraphe 2.3.2 que l'impédane aoustique du réeteur doit être plus
grande que elle du matériau d'étude pour assurer la ondition umulative des eets non
linéaires après la réexion des ondes ultrasonores.
Le matériau de oneption de la ellule est l'aluminium. Il permet d'obtenir un oef-
ient de réexion élevé et d'assurer la génération harmonique umulative. La densité de
l'aluminium est de 휌푟푒푓푙 = 2740 kg/m
3
et la élérité des ondes longitudinales à 푐푟푒푓푙 = 6190
ms
−1
. L'impédane aoustique du réeteur en aluminium est de 푍푟푒푓푙 = 16, 9 MRa.
Lorsque le uide est l'eau, dont les aratéristiques sont 휌푒푎푢 = 1000 kg/m
3
et 푐푒푎푢 =
1496, 8 ms−1 à 20표C, l'impédane aoustique est de 푍푒푎푢 = 1, 5 MRa. Le oeient de
réetion donné par l'expression (2.5) est alors égal à 푅 = 0, 8. Pour le méthanol, dont les
aratéristiques sont 휌푚푒푡ℎ = 791 kg/m
3
et 푐푚푒푡ℎ = 1103 ms
−1
, l'impédane aoustique est
de 푍푚푒푡ℎ = 0, 87 MRa. Ainsi, le oeient de réetion devient 푅 = 0, 9.
Les matériaux d'études sont onstitués d'eau et de méthanol. La valeur du oeient
de réetion d'un mélange onstitué d'eau et de méthanol aura une valeur intermédiaire
entre elle de l'eau et elle du méthanol.
3.1.1.2 Géométrie de la ellule
Le aratère umulatif des eets non linéaires impose une distane de propagation
minimum an de garantir une mesure satisfaisante de l'harmonique à l'ordre deux. Ii, le
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uide étudié est ontenu dans la ellule en aluminium, la distane de propagation des ondes
ultrasonores est onditionnée par le volume de la ellule. Or e volume doit être faible ar le
matériau n'est disponible qu'en faible quantité. Cependant, le trajet de l'onde doit être le
plus grand possible pour assurer une roissane de l'harmonique d'ordre deux et un hamps
maximal. Pour assurer la ondition d'ondes planes (hypothèse introduite lors de la mise en
équation du problème), le transduteur est plaé à la limite du hamp prohe.










































h = 8, c = 1300 m/s
h = 2, c = 1060 m/s
(a) (b)
Figure 3.2  Calul des hamps de pression à la fréquene fondamentale normalisé se pro-
pageant dans deux matériaux d'étude ayant une vitesse des ondes ultrasonores diérentes
reueillis à la surfae d'un réepteur pontuel (a) et de dimension nie (b).
La gure 3.2 représente le alul des hamps de pression normalisés reçus à la surfae
d'un réepteur pontuel à gauhe et moyenné sur la surfae du transduteur à droite. Ces
hamps de pression sont alulés pour deux as extrêmes du matériau d'étude dont les
vitesses sont onnues et omprises entre 1060 ms−1 (tirets) et 1300 ms−1 (trait plein).
Le alul a été eetué ave un transduteur de fréquene entrale (3, 5 MHz). Ce hoix
tehnologique lié au transduteur est disuté dans le paragraphe suivant.
La gure 3.2 (a) représente le hamp de pression fondamental reçu par un réepteur
pontuel. Pour les distanes prohes de la surfae du transduteur jusqu'à 15 mm, le hamp
de pression est dans la zone de Fresnel. La limite de hamp prohe est omprise entre 43 mm
et 53 mm suivant les deux as limites. La gure 3.2 (b) représente le hamp de pression à la
fréquene fondamentale normalisé et moyenné sur la surfae d'un transduteur identique à
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elui utilisé pour l'émission. La pression reueillie à la surfae du transduteur est quasiment
indépendant de la variation de la vitesse du matériau d'étude. Il existe une variation de
3% sur la pression à la fréquene fondamentale reueillie à la surfae du transduteur entre
les milieux extrêmes.
Une distane de propagation de 40 mm semble être un bon ompromis tenant en ompte
des eets non linéaires umulatifs et du hamp de pression moyenné à la surfae du trans-
duteur. Ainsi, l'épaisseur de la ellule de mesure est hoisie à 20 mm. Cette distane de
propagation assure un hamp de pression à la fréquene fondamentals maximal pour un
volume de matériau à aratériser de seulement 20 ml.
3.1.1.3 Dimensionnement de la parois de la ellule
A l'interfae du matériau d'étude et du réeteur, la réexion n'est pas totale. Une
partie du train d'onde se propage dans le blo d'aluminium. Il est néessaire de déoupler,
d'un point de vue temporel, le signal s'étant propagé uniquement dans le uide à étudier
et elui propagé dans l'aluminium.
Figure 3.3  Vue en perspetive de la ellule de mesure par la méthode auto-alibrée ave
ses dimensions géométriques en millimètres.
La vitesse des ondes ultrasonores étant plus rapide dans l'aluminium que dans le ma-
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tériau d'étude, la distane de propagation dans l'aluminium des ondes ultrasonores doit
être plus grande. Le blo d'aluminium a des dimensions assez grandes pour assurer une
propagation des ondes ultrasonores dépourvue d'éhos parasites dans la fenêtre temporelle
d'analyse.
La gure 3.3 est une représentation en perspetive de la ellule de mesure onstruite par
CAO pour assurer sa fabriation. Les dimensions du blo d'aluminium sont : 196×196×71
mm. La propagation des ondes ultrasonores se fait sur 40 mm aller-retour. La distane
entre l'interfae de réexion (matériau d'étude/réeteur aluminium) et l'extrémité du
blo d'aluminium (blo d'aluminium/air) est de 166 mm. Dans le blo d'aluminium, les
ondes ultrasonores mettent 54 휇s pour se propager entre ette distane. Ces dimensions du
blo d'aluminium permettent l'exploitation d'un train d'ondes d'une longueur de 40 yles
à une fréquene de 2, 05 MHz.
3.1.2 Génération des signaux ultrasonores
Dans le adre de l'étude de phénomènes non linéaire, l'instrumentation utilisée est
hoisie en fontion de plusieurs ritères :
 la soure de génération életrique doit être adapté à l'impédane d'entrée du trans-
duteur ultrasonore,
 la soure doit assurer une faible génération d'harmonique parasite et eux même à
des amplitudes élevées,
 la génération életrique doit s'eetuer dans le régime quadratique,
 le transduteur doit être large bande et sensible au hamp de pression à la fréquene
harmonique 2 reçu.
3.1.2.1 Génération életrique harmonique
Dans e paragraphe, une omparaison est eetuée entre deux générateurs életriques :
le SNAP, générateur ampliateur onçu pour l'étude des phénomènes non linéaire aous-
tiques (RITEC, 5000 SNAP), et un générateur de fontions arbitraires (Agilent 33250A)
ouplé à un ampliateur de puissane de +50 dB (ENI 325LA Power Amplier).
Un adaptateur 50 Ω ouplé ave un atténuateur −8 dB est plaé entre le transduteur
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et le générateur életrique. Il permet d'adapter l'impédane életrique de l'exitation ave
elui du transduteur.
Pour omparer les deux systèmes, les mesures des signaux életriques d'entrée sont
eetuées dans les onditions identiques ave un transduteur hargé par de l'eau à 20표C. La
tension életrique délivrée aux bornes du transduteur par l'intermédiaire de la harge 50 Ω
assurant l'adaptation d'impédane életrique est de 푉푖푛 = 80 V pour un ourant de 퐼푖푛 = 1
A. Le taux de répétition du train d'ondes est d'une entaine de Hertz. Les amplitudes des
signaux d'exitations sont susamment élevées pour assurer de la génération harmonique
mais restent ependant dans le régime quadratique évitant les harmoniques parasites issus
de la soure életrique.




















Figure 3.4  Amplitudes du spetre du ourant d'exitation en dB émissent par le géné-
rateur de fontions arbitraires ouplé ave l'ampliateur de puissane (rouge) et le SNAP
(bleu).
La gure 3.4 montre les spetres des ourants életriques émis par le SNAP en bleu
et par le générateur de fontions arbitraires ouplé ave l'ampliateur de puissane en
rouge. L'harmonique à l'ordre deux de l'exitation életrique est observée dans les deux
as. Les harmoniques d'ordre supérieurs sont ii ignorés. En eet, les mesures aoustiques se
limitent à l'harmonique à l'ordre deux. L'amplitude du spetre de la fréquene à la fréquene
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fondamentale est pour les deux systèmes d'exitation à 0 dB assurant que l'exitation
életrique fondamentale est identique dans les deux as. L'amplitude de l'harmonique à
l'ordre deux est respetivement de −36 dB et −52 dB pour le générateur de fontions
arbitraires ouplé ave l'ampliateur de puissant (rouge) et le SNAP (bleu). Pour une
exitation életrique identique, le SNAP génère moins d'harmonique du seond ordre, 16
dB en dessous de l'ampliateur de puissane. An de aluler le gain, le taux de distortion
est extrait pour les deux exitations. Le taux de distorsion du générateur de fontions
arbitraires ouplé à l'ampliateur de puissane de 50 dB, évalué seulement par rapport
à l'harmonique du seond ordre, est de 0, 0268 ontrairement à elui du SNAP qui est
seulement de 0, 0057.
Le SNAP assure don une exitation életrique harmonique pour de fortes amplitudes
des ourants et des tensions et délivre un train d'onde à une fréquene 푓 dans le matériau
d'étude. Son taux de distorsion (de l'ordre de 0, 6%) permet des mesures de l'harmonique
deux provenant du milieu à onsidérer faiblemant entahé d'harmonique parasite venant
de l'exitation életrique.
3.1.2.2 Transduteur et ses fréquenes d'utilisations
Notre dispositif expérimental repose sur la méthode en émission-réeption et sur la
proédure de alibration aux fréquenes simple et double. Le transduteur est l'élément
le plus ritique ar il assure à la fois l'émission et la réeption. Il doit pouvoir à la fois
exiter le matériau à la fréquene fondamentale et être sensible à la réponse harmonique
du matériau d'étude. La fréquene fondamentale doit être hoisie en fontion de ette
double exigene. Le transduteur hoisi doit assez large bande ave une bonne sensibilité :
un Tehnisoni ayant une fréquene entrale de 3, 5 MHz ave un diamètre atif de 0, 375
(ISL-0303-VHR).
L'étude des eets non linéaires néessite d'avoir la meilleure dynamique possible de la
fréquene double reçue. Pour e faire, une analyse fréquentielle du signal reçu est eetuée.
Une impulsion est propagée dans l'eau. Après la réexion de l'impulsion ultrasonores sur
l'interfae aluminium, elle est reçue à la surfae du transduteur. La réponse fréquentielle
du transduteur est déduite du signal reçu.
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Figure 3.5  Réponses fréquentielles normalisées du transduteur (Tehnisoni, ISL-0303-
VHR) d'une impulsion propagée dans 40 mm d'épaisseur d'eau.
La gure 3.5 montre les réponses fréquentielles normalisées du transduteur à une im-
pulsion propagée dans 40 mm d'épaisseur d'eau. La ourbe en trait plein présente la réponse
fréquentielle du transduteur, elle en tiret la réponse fréquentielle du transduteur rame-
née à la fréquene harmonique. La ourbe en pointillé représente le rapport de la réponse
fréquentielle ave elle ramenée à l'harmonique. Le rapport de la réponse fréquentielle du
transduteur ave elle ramenée à l'harmonique permet de traduire le double ompromis
assurant une bonne dynamique à la fois pour les signaux aux fréquenes émise et reçue par
le transduteur. Le transduteur doit pouvoir reevoir l'intégralité des pressions à l'harmo-
nique générées lors de la propagation tout en assurant l'émission d'une pression optimale
à la fréquene fondamentale. Le produit fait apparaître un maximum d'amplitude. Dans
e as, e maximum orrespond à la fréquene fondamentale d'émission du ompromis
(푓퐼 = 2, 05 MHz).
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3.1.3 Aquisition des signaux ultrasonores
3.1.3.1 Sondes de mesures
La alibration du transduteur néessite la mesure des ourants et des tensions d'entrées
et de sorties aux bornes du transduteur noté respetivement 푉푖푛, 퐼푖푛 et 푉표푢푡, 퐼표푢푡. Pour
assurer l'aquisition de es signaux, deux sondes sont utilisées : une sonde de tension (Sonde
modulaire Eletro-PJP S-1021-IEC) et une sonde de ourant (Tektronix P6022).
La sonde de tension a une résistane d'entrée haute impédane (1 MΩ) quand son
atténuation est en position × 10. Elle possède une bande passante de 150 MHz. La tension
maximum d'entrée ave onnexion à la terre est de 600 Vp.
La sonde de ourant a une résistane d'entrée de 1 MΩ. Une terminaison à la sortie de
la sonde permet de hoisir la sensibilité 1 mA/mV ou 10 mA/mV. Ii, la sensibilité est de
1 mA = 1 mV. La bande passante de la sonde de ourant est omprise entre 935 Hz et 120
MHz. Le ourant maximum d'entrée de la sonde est de 6 A.
3.1.3.2 Système d'aquisition
Le système d'aquisition est hoisi en fontion de la profondeur d'analyse et de la fré-
quene d'éhantillonnage du signal. Le numériseur National Instrument assure d'aquisition
de signaux ave une profondeur d'analyse de 14 bits et une fréquene d'éhantillonnage de
100 MHz. Les osillosopes disponibles ont une profondeur d'analyse de 8 bits et une fré-
quene d'éhantillonnage allant jusqu'à 2 GHz. Le hoix se porte tout partiulièrement
sur le numériseur ar il assure une meilleure dynamique due à sa quantiation sur 14
bits. La fréquene d'éhantillonnage de 100 MHz est ii susante. En eet, la fréquene
maximale mesurée est de 4, 1 MHz. Le rapport entre la fréquene d'éhantillonnage et la
fréquene maximale est de l'ordre de 25. Ainsi, l'éhantillonnage est susant pour un signal
à l'harmonique à l'ordre deux évitant les eets d'aliasing (paragraphe 3.2). La résolution
temporelle donné par le onstruteur est de 10 푛s. Il assure que les paramètres linéaires
(élérité et atténuation) soient diretement mesurés à partir des signaux életriques aquis.
Le numériseur piloté par ordinateur assure l'aquisition des signaux életriques à inter-
valle de temps régulier en assurant la meilleure dynamique vertiale possible tout en pré-
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servant l'éhantillonnage des signaux. Les signaux aquis sont moyennés 40 fois améliorant
ainsi le rapport signal à bruit. Le signal est moyenné numérique par le biais du programme
Labview pilotant le numériseur. Ainsi, le signal est aquis 40 fois puis moyenné. Ce proes-
sus est gourmand en temps du fait de la fréquene d'éhantillonnage. Il est répété plusieurs
fois pour déterminer les paramètres aoustiques du matériau d'étude qui néessite neuf
mesures : les trains d'ondes du ourant et de la tension d'entrée et de sortie à la fréquene
simple et double ainsi que l'impulsion de sortie du ourant. Ainsi, l'intervalle de temps
se répète toute les deux minutes assurant un temps de repos au matériau d'études d'une
dizaine de seondes.
3.1.3.3 Température
L'ensemble du dispositif (transduteur, ellule, matériau d'étude) est plaé dans une
hambre thermostastée. La température au sein du matériau d'étude évolue au ours du
temps. Une sonde de température type Pt100 ouplée à une unité de mesure (temperature
meter 4-2, Phywe) permet l'aquisition de la température à l'intérieur du matériau d'étude
au ours de l'expériene.
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3.2 Traitement des signaux ultrasonores
La méthode d'amplitude nie mise en oeuvre dans e travail néessite de déterminer
l'amplitude de la omposante fondamentale et de l'harmonique 2 des signaux aquis. Pour se
faire, le spetre des signaux est alulé par un logiiel de traitement en utilisant l'algorithme
de la transformée de Fourier rapide (FFT). La nature numérique du signal et la dénition
même de la FFT introduisent trois eets qui peuvent perturber l'évaluation du spetre
du signal : le repliement de spetre (aliasing), l'eet de fuite (leakage) et l'eet palissade
(piket fene eet).
L'aliasing (eet parasite dû à la présene de fréquenes élevées, dépassant la moitié de
la fréquene d'éhantillonnage) ne perturbe pas les spetres des signaux que nous avons à
traiter, pour au moins deux raisons : la fontion de transfert du transduteur assure un
ltrage des fréquenes supérieures à l'harmonique 2, et la fréquene d'éhantillonnage de la
arte de numérisation utilisée (100 MHz) est largement supérieure à toutes les fréquenes
utiles d'un rapport de l'ordre de 25.
L'eet de fuite est la onséquene de la nature bornée dans le temps du signal numé-
rique. Dans la pratique, borner le signal numérique revient à le multiplier par une fenêtre
retangulaire. Dans le domaine spetral, ette multipliation orrespond à la onvolution
du spetre du signal par la transformée de Fourier de la porte retangulaire ('est à dire
par une fontion sinus ardinal). L'énergie d'une raie du spetre se retrouve ainsi diminuée
et répartie sur les fréquenes adjaentes (d'où l'idée de fuite, leakage en anglais). Cet eet
peut être très gênant dans les méthodes d'amplitude nie, ar il modie diretement l'am-
plitude des raies spetrales. Pour en minimiser l'impate, le signal aquis est multiplié par
une fontion 'porte' dont la transformée de Fourier perturbe moins l'amplitude des raies du
spetre du signal. Le hoix de ette fenêtre est évidemment ritique, et impate également
la orretion du troisième eet parasite.
L'eet palissade (piket fene eet) est la onséquene de l'éhantillonnage du spetre.
Lorsque la fréquene à mesurer orrespond à un nombre exat de périodes dans la fenêtre
d'aquisition, elle orrespond également à la valeur d'un éhantillon. Dans e as, il n'y a
pas d'eet palissade. Mais dans la pratique, il est diile d'avoir une fenêtre d'aquisition
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orrespondant exatement à un nombre entier de périodes pour haque fréquene à mesurer.
La raie dont l'amplitude est reherhée est alors à une fréquene qui n'est pas le multiple du
pas d'éhantillonnage en fréquene. Dans e as, une fontion 'porte' bien hoisie minimise
les eets sur la mesure.
Classiquement, la fenêtre de Hann (souvent appelée fenêtre de Hanning) est utilisée ar
elle ore un bon ompromis entre la diminution de l'eet de fuite et la bande passante. En
eet, le prinipal inonvénient de l'utilisation d'une fontion 'porte' est la rédution de la
durée eetive du signal, qui provoque un élargissement du spetre. Par onséquent, il y a un
ompromis à trouver entre préision dans la détetion de l'amplitude d'une raie et préision
fréquentielle. Dans notre as, la fréquene est xée par l'exitation. Cela permet d'optimiser
la fenêtre de visualisation pour la rédution des eets parasites sur l'amplitude. Le fenêtrage
dit 'at-top' orrespond à ette optimisation et est partiulièrement eae dans le as
d'un spetre de raies. Les eets de fuite, et de palissade sont très largement diminués, au
détriment de la préision fréquentielle. Le tableau 3.1 ompare les aratéristiques de la
porte retangulaire, de la fenêtre de Hann et de la fenêtre at-top.
Table 3.1  Comparaison des diérentes ritères de performanes des fenêtres d'analyses
pour la transformé de Fourrier rapide.
Fenêtre bande passante Eet de palissade (dB)
Retangular 1, 0 3, 9
Hanning 1, 5 1, 4
Flat-top 3, 8 0, 1
Dans la gure 3.6 (a), les trois fenêtres d'analyse (la porte retangulaire, de la fenêtre de
Hann et de la fenêtre at-top) sont omparées. Elle présente la FFT d'un signal sinusoïdal
harmonique ave la porte retangulaire (ourbe en bleu), la fenêtre de Hann (ourbe en
rouge) et la fenêtre at-top (ourbe en noir). Le signal sinusoïdal étudié est la somme
d'une sinusoïde de fréquene respetivement 푓퐼 = 2, 05 MHz et 푓퐼퐼 = 4, 1 MHz ave une
amplitude respetive de 1 et 0, 1. Le signal simulé est :
푠 = 0, 02 + 1 ⋅ sin(2휋푓퐼 푡+ 휑1) + 0, 1 ⋅ sin(2휋 (2푓퐼) 푡+ 휑2). (3.1)
La gure 3.6 (b) est un zoom du spetre du signal simulé entré autour de la fréquene
fondamentale. Dans le as le plus défavorable où le nombre de période du signal n'est pas
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entier, les fenêtres ne présentent pas la même performane. En eet, le porte retangulaire
et la fenêtre de Hann ne permettent pas d'obtenir l'amplitude du signal ave préision. Le
traitement de signal impose un ompromis entre la préision de l'amplitude du signal et
elle de la bande passante. Ainsi, la FFT ave une porte retangulaire a une bande passante
est étroite mais est sensible au eet de palissade. Et inversement, la FFT ave une fenêtre
at-top est peu sensible à l'eet de palissade mais les raies sont élargies.

































Figure 3.6  Spetre d'un signal arbitraire ayant une omposante harmonique d'ordre
deux par la transformé de Fourrier rapide utilisant une porte retangulaire (ourbe en
bleu), la fenêtre de Hann (ourbe en rouge) et la fenêtre at-top (ourbe en noir).
L'augmentation du nombre de points du signal aquis améliore le niveau de préision
de l'amplitude de la FFT. Cette augmentation s'eetue diretement à l'aquisition du
signal en augmentant la fréquene d'éhantillonnage ou la taille du train d'onde aquis.
Généralement, le signal est déjà aquis et est omplété par des zéros (zero-padding). L'ajout
de zéro permet d'améliorer le niveau de préision de l'amplitude de la FFT. Cependant,
l'ajout de zéros dans le signal d'aquisition augment la taille de matrie de données à traiter
e qui est dans notre as une solution gourmande en temps de alul.
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3.3 Validation du dispositif expérimental
Le dispositif expérimental néessite une validation sur des uides onnus. Les uides de
référenes sont l'eau et le méthanol ar ils sont à la fois largement étudiés dans la littérature
mais sont aussi les deux prinipales espèes onstituantes du milieu d'étude. Le méthanol
permet de détailler les mesures eetuées pour la détermination du paramètre non linéaire
pour une température donnée. Cette mesure assure la reprodutibilité et la répétabilité
de la mesure. Les mesures dans l'eau sont eetuées en fontion de la température et
permettent la validation dynamique du dispositif expérimental.
Les paramètres linéaires ultrasonores (élérité et atténuation) ont été étudiés pour un
grand nombre de matériaux qu'ils soient uide ou solide. La élérité du méthanol est de
1103 ms−1 pour une atténuation de 22 dB/m à une température de 25표C [Selfridge, 1985℄.
Les auteurs Selfridge, Lubbers, Wilson, Pinkerton, se sont intéressés à la mesure des para-
mètres linéaires des ondes ultrasonores dans l'eau [Selfridge, 1985, Lubbers et Graa, 1998,
Wilson, 1959, Pinkerton, 1949℄. Selfridge les a déterminés, par des mesures de temps de vol.
La limite des mesures eetuées par Selfridge est l'hypothèse d'une évolution de la élérité
des ondes ultrasonores dans l'eau linéaire ave la température. Lubbers et al. mettent en
évidene que l'évolution de la élérité dans l'eau est quadratique en fontion de la tem-
pérature. Pinkerton dérit l'atténuation des ondes ultrasonores dans l'eau en fontion de
la température : inversement proportionnelle à la température. Cette évolution est valable
pour des fréquenes allant de 7, 5 à 67, 5 MHz. Les résultats des paramètres linéaires dans
l'eau et dans le méthanol issus de la littérature sont regroupés dans le tableau 3.2.
Table 3.2  Célérité et atténuation des ondes ultrasonores dans l'eau et dans le méthanol
issues dans la littérature pour une température de 25표C.
uide élérité (m/s) atténuation (Np/m)
Selfridge méthanol 1103 0, 075 à 2, 5 MHz
Selfridge eau 1495 0, 158 à 2, 5 MHz
Lubbers eau 1496, 8 −
Wilson eau 1497, 25 −
Le oeient non linéaire (équation 1.21) relie la pression à la densité pour un proessus
adiabatique. Historiquement, la détermination du paramètre a été eetuée par des mé-
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thodes thermodynamiques [Coppens et al., 1965, Beyer, 1974℄. Le oeient non linéaire
de nombreux uides omme l'eau ou les alools a été étudié [Saito, 1993, Saito et al., 2006℄.
Le oeient non linéaire a été estimé par exemple dans de l'eau saturé en sédiment
[Hovem, 1979, Kim et Yoon, 2009℄. La présene de sédiment dans de l'eau inuene net-
tement le oeient non linéaire. Les travaux du paramètre non linéaire de la salinité de
l'eau peuvent être ités. Les hauts niveaux de pressions sur le uide à étudier inuent sur
l'inertitude du paramètre non linéaire allant jusqu'à une erreur de 2.2% pour des pression
de 50 MPa dans de l'eau [Plantier et al., 2002℄. Le paramètre non linéaire a été étudié par
des méthodes thermodynamiques dans un mélange eau-méthanol en fontion de tempéra-
ture [Emery et al., 1979℄. Il montre un minimum très important pour une onentration
d'environ 20% de méthanol qui est peu dépendant de la température. Les travaux de Yoshi-
zumi [Yoshizumi et al., 1987℄ mettent en évidene l'évolution du paramètre B/A de l'eau
et des alools en fontion de la température. La partiularité de l'eau est ontrairement aux
alools d'avoir un paramètre B/A dépendant de la température. En eet, l'eau se présenter
sous deux formes liée et libre. Les moléules d'eau liée se xent entre elles et forment des
haînes maromoléulaires. La proportion d'eau liée diminue ave la température. La réor-
ganisation struturel des diérentes moléules d'eau entraîne une évolution du paramètre
non linéaire. L'eau liée étant moins présente pour les faibles températures implique un
paramètre B/A faible.
3.3.1 Mesures des paramètres ultrasonores du méthanol
La mesure des paramètres ultrasonores dans un uide tel que le méthanol permet
d'assurer la mesure sur un uide prohe dont les aratéristiques sont prohe de elles du
matériau d'étude. A travers la détermination du paramètre non linéaire du méthanol, les
mesures eetuées sont détaillées.
Une dizaine de mesures ont été eetuées dans des onditions identiques de tempé-
rature pour assurer leur reprodutibilité et ainsi estimer leurs inertitudes. La élérité et
l'atténuation des ondes ultrasonores sont déterminées à partir des signaux de ourants de
sortie. Les résultats sont présentés dans le tableau 3.3. Ces mesures se montrent en aord
ave les valeurs de la littérature.
86
3.3. VALIDATION DU DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL
Table 3.3  Célérité et atténuation des ondes ultrasonores dans le méthanol issues de la
littérature et mesurées par la méthode auto-alibrée pour une température de 25표C et une
fréquene entrale de l'impulsion de 2, 05 MHz.
élérité (m/s) atténuation (Np/m)
Selfridge 1103 0, 05
Méthode 1101, 8 ± 0, 1 0, 045 ± 0, 002
Dans la paragraphe préédent, les variables néessaires à la détermination du paramètre
non linéaire ont été mises en évidene. Ii, les mesures permettant l'obtention expérimentale
du paramètre non linéaire sont détaillées.
Dans notre méthode de mesure auto-alibrée, la génération des ourants et des tensions
est harmonique. L'amplitude d'exitation életrique varie de 30 à 90 Volt par pas de 10
V. Pour haque tension d'exitation, les pressions fondamentale émise et harmonique gé-
nérée au sein du uide sont déterminées par la alibration du transduteur en émission et
réeption. Grâe à la déomposition en somme de gaussiennes, le paramètre non linéaire
est déduit.
Les gures 3.7 (a) et (b) représentent respetivement les ourants et les tensions d'entrée
aux bornes du transduteur. La tension d'exitation délivrée par le générateur augmente
pour un ourant allant de 0, 45 à 1, 2 Ampère. Les ourants et les tensions reueillis aux
bornes du transduteur sont respetivement représentés sur les gures 3.7 () et (d). Les
ourants et les tensions d'entrée aux bornes du transduteur ne présente pas de distortion
harmonique ar l'exitation est très faiblement non linéaire (paragraphe 3.1.2.1). Les ou-
rants et les tensions de sortie aux bornes du transduteur présentent temporellement une
déformation du front d'onde. Cette déformation implique une présene d'harmonique dans
le spetre des ourants et des tensions de sortie. Ces harmoniques ont été générées dans le
uide.
Le transduteur est omme la soure de tension sujet à émettre des ondes ultrasonores
aux fréquenes harmoniques. Cependant, en s'appuyant sur les travaux de l'équipe, il a été
montré que la génération harmonique parasite provenant du transduteur est négligeable
devant la génération harmonique dans de l'eau (impédane prohe des matériaux d'études)
après quelques longueurs d'onde de propagation [Vander Meulen et Haumesser, 2008℄.
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Figure 3.7  Signaux temporels émis et reçus aux bornes du transduteur dans le méthanol
à 25표퐶 pour une rampe en tension allant de 30 à 90 Volts : (a) le ourant d'entrée, (b) la
tension d'entrée, () le ourant de sortie et (d) la tension de sortie.
La gure 3.8 montre la pression reçue à la fréquene harmonique à l'ordre deux (푃퐼,2)
en fontion de la pression émise à la fréquene fondamentale émise au arré (푃 2퐼,1) pour
une rampe de huit exitations életriques.
La gure 3.8 montre que la pression à la fréquene harmonique 2 reçue est proportion-
nelle au arré de la pression à la fréquene fondamentale émise. Cette droite assure que
l'exitation életrique s'eetue dans le régime quadratique 'est à dire que la génération
életrique reste dans le régime linéaire. De l'expression du paramètre non linéaire (équation
2.30) issue de la formulation de la pression à la fréquene harmonique 2 dérit par la dé-
omposition en somme de gaussiennes, le paramètre est déduit de l'ensemble des mesures.
An d'améliorer la préision de la mesure, la pente de la droite de la pression à la fré-
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Figure 3.8  Pression à l'harmonique d'ordre deux reçue en fontion de la pression à la
fréquene fondamentale émise au arré dans du méthanol à la température de 25표C.
quene harmonique 2 reçue en fontion du arré de la pression à la fréquene fondamentale
émise est déterminée et introduite dans l'expression du paramètre non linéaire. Ainsi, le
paramètre 퐵/퐴 est estimé dans du méthanol à 9, 73 ± 0, 02.
Table 3.4  Comparatif des paramètres et oeients non linéaire extraits de la littérature
[Coppens et al., 1965, Beyer, 1974, Saito et al., 2006℄ ave eux mesurés par la méthode
auto-alibrée dans du méthanol à 25표C.
퐵/퐴 훽
Coppens et al. ; Beyer 9, 6 5, 8
Saito 9, 82 ± 0, 3 5, 91± 0,15
Méthode auto-alibrée 9, 73 ± 0, 02 5, 86 ± 0, 01
Le tableau 3.4 permet de omparer nos résultats obtenus par la méthode auto-alibrée
et eux de la littérature. Nos résultats sont en adéquation ave eux de la littérature. Notre
méthode de mesures et le protoole expérimental sont validés par le mesure du paramètre
non linéaire dans du méthanol.
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3.3.2 Mesures des paramètres ultrasonores de l'eau en fontion de la
température
Une étude des paramètres aoustiques est menée dans l'eau en fontion de la tempéra-
ture. Cette étude permet de valider notre dispositif expérimental et le protoole de mesures
sur un éhantillon dont les propriétés aoustiques évoluent dans le temps. La variation de
la température produit des hangements de omportement sur la vitesse, l'atténuation et
le paramètre non linéaire des ondes ultrasonores dans l'eau.
Dans la littérature, la élérité des ondes ultrasonores dans l'eau est dérite omme rois-
sant en fontion de la température. Selfridge reporte la élérité des ondes ultrasonores à
1496, 7 ms−1 et l'atténuation à 0, 158 Np/m par mesure du temps de vol dans l'eau distillée
à 25표C pour une fréquene d'exploration de 2, 5 MHz. La variation en fontion de la tem-
pérature est évaluée à 2, 4 m/s/표C. Lubbers et Gra reprennent des travaux antérieurs de
Wilson [Wilson, 1959℄ et de Greenspan et al. [Greenspan et Tshiegg, 1959℄ se foalisant sur
l'évolution de la élérité en fontion de la température de l'eau [Lubbers et Graa, 1998℄.
Ils montrent que l'approximation faite par Selfridge est bonne seulement sur la gamme
de température omprise entre 15 et 35표C. Au delà, le omportement néessite un terme
d'ordre deux. Ainsi, la élérité des ondes ultrasonores dans de l'eau distillée est donnée
par :
푐 = 1404, 3 + 4, 7푇 − 0, 04푇 2, (3.2)
où 푇 est la température en dégrée Celsius et 푐 est la élérité en ms−1.
Expérimentalement, la température de onsigne de la hambre thermostatée est om-
prise entre 5표C à 45표C. Pendant ette variation progressive, les paramètres aoustiques
sont mesurés suivant le protoole expérimental détaillé dans le paragraphe 4.3.1. Le om-
portement de la élérité en fontion de la température est reporté en gure 3.9.
La élérité des ondes ultrasonores dans l'eau mesurée roit en fontion de la température
du matériau en suivant le omportement de la élérité modélisée par l'équation de Lubbers
(ourbe en point noir). Il existe au plus un éart de 2ms−1, soit une erreur relative maximale
de 0, 2%. La élérité des ondes ultrasonores dans l'eau par la méthode auto-alibrée est en
adéquation ave elle de la littérature.
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Modèle de Lubbers et al.
Figure 3.9  Mesures de la élérité des ondes ultrasonores dans l'eau en fontion de la
température dans le uide (en point bleu) et la modélisation du omportement de la élérité
par Lubbers [Lubbers et Graa, 1998℄ (en point noir).
L'atténuation des ondes ultrasonores a été étudiée, dans la littérature, en fontion de
la fréquene d'utilisation [Rudnik, 1958, Selfridge, 1985℄. Peu de mesures d'atténuation
sont faites en fontion de la température. Pinkerton rapporte dans une publiation da-
tant de 1949 la mesure de l'atténuation des ondes ultrasonores dans diérents liquides
[Pinkerton, 1949℄. Les mesures eetuée par l'auteur sont établies sur une gamme de fré-
quenes de l'ordre de la dizaine de mégahertz. L'évolution de l'atténuation est proportion-
nelle à l'inverse de la température. L'atténuation évolue de façon quadratique par rapport
à la fréquene.
Table 3.5  Atténuation des ondes ultrasonores en Np/m dans l'eau pour trois tempéra-
tures mesurée et elle issue de la littérature [Selfridge, 1985℄.
25표C 30표C 60표C
Selfridge (Np/m) 0, 1064 0, 0924 0, 0527
Méthode (Np/m) 0, 1103 0, 1004 −
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Selfridge a reporté l'atténuation des ondes ultrasonores dans l'eau pour trois tempéra-
tures. Les valeurs sont disponibles dans le tableau 3.5. Le omportement de l'atténuation
des ondes ultrasonores dans l'eau est reporté omme linéaire dans la littérature pour des
fréquenes de l'ordre du mégahertz.
La gure 3.10 représente l'atténuation des ondes ultrasonores dans l'eau par la méthode
auto-alibrée en fontion de la température. L'atténuation des ondes ultrasonores mesurée
dans l'eau apparaît inversement proportionnelle à la température de onsigne.


















Figure 3.10  Mesures de l'atténuation des ondes ultrasonores dans l'eau en fontion de
la température.
Dans notre étude, l'atténuation des ondes ultrasonores n'a pu être mesurée pour des
températures allant jusqu'à 60표C. Cependant, nos valeurs d'atténuation des ondes ultra-
sonores sont ohérentes ave elle de la littérature.
La paramètre non linéaire de l'eau évolue en fontion de la température. Le omporte-
ment du paramètre non linéaire n'est pas proportionnel à la température. Cette évolution
a été reporté par les travaux de Yoshizumi [Yoshizumi et al., 1987℄. La gure 3.11 met en
évidene les mesures du paramètre non linéaire eetuées par la méthode auto-alibrée
(ourbe en point bleu) et elles issues de la méthode thermodynamique proposé par Yoshi-
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zumi (ourbe en trait pointillé noir).
















Figure 3.11  Mesures ultrasonores du paramètre non linéaire dans l'eau en fontion de
la température par la méthode auto-alibrée (en point bleu) et par la méthode thermody-
namique proposé par Yoshizumi (en trait pointillé noir).
Le paramètre non linéaire mesuré par notre méthode auto-alibrée roit en fontion de
la température. Le omportement du paramètre non linéaire est identique à elui issue de
la littérature. Son évolution en fontion de la température présente une bonne adéquation
ave l'évolution du paramètre non linéaire de la littérature. La valeur mesurée par notre
méthode est sensiblement plus élevé que la valeur théorique. L'erreur relatif maximum est
de 6%. Ce biais sur la valeur du paramètre non linéaire peut s'expliquer par la diérene
de qualité de l'eau.
Les mesures des paramètres ultrasonores par de la méthode auto-alibrée montrent
une bonne adéquation ave eux de la littérature. Ces mesures permettent de valider le
dispositif expérimental ainsi que le protoole de mesure.
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Conlusion
Dans e hapitre, le dispositif expérimental a été présenté. L'instrumentation mise en
oeuvre repose sur des hoix tehnologiques validés par des mesures dans l'eau et le mé-
thanol. Les éléments fondamentaux néessaire à l'instrumentation ultrasonore sont : le
transduteur émetteur-réepteur, la ellule de mesure, la soure et l'aquisition ouplé au
traitement des signaux. Par exemple, il est important que la soure de tension soit fai-
blement non linéaire assurant que ainsi une très faible présene harmonique provenant de
la génération életrique. Cette présene harmonique életrique s'avère être faible par rap-
port à la génération non linéaire umulative du matériau d'étude. Le hoix de la fréquene
du transduteur est importante ar il doit pouvoir assurer l'émission et la réeption des
signaux ultrasonores à la fréquene simple et double. Après avoir disuter de haun des
éléments de l'instrumentation, une validation 'statique' et 'dynamique' du dispositif a été
eetuée. Le dispositif est don robuste pour assurer l'étude du paramètre non linéaire
퐵/퐴 au ours du temps pour des matériaux en évolution.
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Chapitre 4
Appliation aux milieux en
évolution : les matériaux sol-gel
L'appliation hoisi pour mettre en oeuvre l'instrumentation ultrasonore est le suivi
des propriétés aoustiques d'un matériau en évolution au ours du temps. Ce matériau
sol-gel faiblement atténuant est à base de silie. Le proédé sol-gel est tout d'abord dérit
ainsi que les aratéristiques du matériau. Un état de l'art sur la mesure des paramètres
viso-élastique du matériau sol-gel est eetué avant d'exposer les résultats des mesures
des paramètres aoustiques linéaires et non linéaire.
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4.1 Caratéristiques du matériau sol-gel
Dans e paragraphe, les aratéristiques intrinsèques du matériau d'étude sont présen-
tées. Le matériau sol-gel hoisi est le TétraMéthOxySilane, noté TMOS. Ce matériau à base
de silie est bien onnu dans la littérature. Pour s'inlure dans notre démarhe de Contrle
Non Destrutif, les onditions standards d'élaboration ont été identiées an s'assurer la
formation able et reprodutive du matériaux. Certains paramètres inuent sur la forma-
tion du matériau sol-gel omme la température, le pH, l'évaporation du solvant et du taux
de onentration des espèes himiques. Ainsi, un rappel historique du proédé sol-gel est
mené avant la desription physio-himique de e dernier. Une étude de la température à
l'intérieur du matériau sol-gel est dérite en fontion de l'évolution temporelle de elui-i.
Enn, les grandeurs de inétique himique sont introduites, e qui permettra par la suite
d'extraire es grandeurs de nos mesures aoustiques.
4.1.1 Historique du proède sol-gel
La fabriation de réipients en verre par le proède sol-gel fut mis en oeuvre par les tra-
vaux systématiques des années 1930 par Shott Gmbh. L'utilisation des réations basées sur
l'hydrolyse et la ondensation de préurseurs inorganiques en solution à des températures
modérées permet d'obtenir des réseaux maromoléulaires. Ainsi, l'obtention de matériaux
vitreux peut se faire sans l'étape de la fusion, étape oûteuse en énergie. L'exemple bien
onnu est la synthèse du verre. Lors de proédé lassique de fabriation, pour assurer un
mélange homogène, la température doit s'élevée à 1400표C ontrairement au proédé sol-gel
où une température de 800표C sut. L'intérêt d'une polymérisation à basse température
permet d'élargir la gamme d'appliations des matériaux à base de verre. L'utilisation des
matériaux sol-gel ne se antonne pas au domaine optique [Klein, 1994℄, ils sont aussi utilisé
dans l'enapsulation d'antiorps et de protéines [Turniansky et al., 1996℄. Les matériaux
sol-gel permettent aussi de réaliser des lms mines [Gvishi, 2009℄. L'autre avantage de e
proédé résulte que l'élaboration se fait en présene de solvants inorganiques. Cette parti-
ularité permet de réaliser non seulement des matériaux inorganiques, mais aussi des verres
hybrides organo-minéraux [Sanhez et al., 2003℄.
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4.1.2 Desription du proédé sol-gel
Le proédé sol-gel aratérise les matériaux étant à la frontière entre les solutions et les
solides. Lors de leur formation, es matériaux passent par deux états distints : la phase
sol et la phase gel. L'état sol peut-être représenté omme les partiules onstituant
le matériau en suspension dans un solvant. L'état gel est onstitué de haînes maromo-
léulaires inter-onnetées piégeant le solvant an de former un réseau.
La transition de l'état sol à l'état gel s'eetue par des proédés physio-himique
dépendant du matériau lui-même. Dans le as des gels himiques, la transition se produit
grâe à des réations himiques à température ambiante. L'établissement du réseau ma-
romoléulaire s'eetue par des liaisons himiques (type ovalentes) entre les polymères
en solution. Le proédé sol-gel est basé sur deux prinipales réations himiques qui sont
l'hydrolyse et la ondensation. L'étape d'hydrolyse va permettre introduire des liaisons
(OH) au sein des moléules du préurseur grâe aux moléules d'eau libre dans le mélange.
L'étape de ondensation forme un pont oxo (O-M-O) en libérant une moléule d'eau ou
d'alool. Ces deux étapes de la réation se font de façon onertées. De plus, les deux
étapes de la réation sont exothermiques. Pour maîtriser le proessus, il est indispensable
de maîtriser la température du milieu de réation.
Le matériau sol-gel à base d'aloxyde de siliium hoisi est le TMOS dont la formule
himique est la suivante : 푆푖(푂퐶퐻3)4. L'aloxyde de siliium, préurseur de la réation,
se présente sous la forme soluble dans un solvant an de favoriser la réation. Le solvant
utilisé est un alool (le méthanol) ar le TétraMéthOxySilane n'est pas misible dans l'eau.
Un atalyseur est utilisé an de garantir un temps de réation raisonnable (typiquement
de l'ordre de l'heure).
Le proessus de géliation aratérise la formation du matériau. Les étapes de la
formation sont shématisées en gure 4.1. Le matériau se présente sous la forme d'une so-
lution omposée de moléules du préurseur (TMOS) dispersées dans le solvant (méthanol).
L'ajout du atalyseur ave le préurseur délenhe les réations himiques et ainsi ative
la formation du matériau. En grossissant, les partiules ainsi formées vont se onneter les
unes aux autres. Durant l'état sol, l'ensemble des monomères vont réagir et agréger en
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ramiation de polymères. Le temps de géliation est déni omme le moment où l'on peut
dénir un hemin allant d'un extrémité à l'autre du réipient en passant par les diérentes
entités polymères. A partir de la première perolation de la haîne maromoléulaires, le
matériau est dans son état gel.
Figure 4.1  Proessus de géliation.
Le temps de géliation 푡푔 est déni omme l'instant où une haîne maromoléulaire
relie les extrémités du réipient. Il dépend de plusieurs paramètres omme le pH, la nature
du solvant utilisé, la onentration initiale du préurseur, le taux d'hydrolyse et la tem-
pérature. La température et le taux d'hydrolyse sont des paramètres maîtrisables et nous
les ferons varier lors de notre étude. Les autres paramètres tel que le pH et la nature du





Le taux d'hydrolyse (ℎ) est le rapport entre la onentration massique initiale du a-
talyseur ave elle du préurseur (équation 4.1).
L'étude réalisée sur les matériaux sol-gel onerne eux ayant un taux d'hydrolyse égale
4. Un tel hoix est motivé par le temps de la mesure en elle-même. Le temps de gel pour
e type de matériau est de 48 minutes pour une température de 25표C. Ainsi, le suivi des
paramètres aoustiques du matériau se fait sur une durée supérieure à trois fois le temps
de gel assurant le suivi de l'ensemble de la réation. Ii, les mesures durent 150 minutes.
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4.1.3 Évolution de la température lors du proédé sol-gel
La température de onsigne est déni omme la température des réatifs avant mélange
et à elle à la n de la réation. En pratique, l'éhantillon est plaé avant et pendant les
mesures dans une eneinte thermostatée, assurant une température de onsigne onstante.
Seules les températures de début et de n de la réation peuvent être maîtrisées. En eet,
les réations assurant la formation du matériau sont exothermiques. Ainsi, la température
au sein de matériau évolue au ours de la réation.
L'évolution de la température au sein un matériau sol-gel ave un taux d'hydrolyse,
ℎ = 4, ave une température de onsigne de 30표C est présenté en gure 4.2.



















Figure 4.2  Évolution de la température au ours de la formation d'un gel (type ℎ = 4)
pour une température de onsigne de 30표C.
Durant les premières minutes, la température au sein du matériau sol-gel roit rapide-
ment. Cette élévation de température est due au fait que les réations himiques, hydrolyse
et ondensation, sont exothermiques. La température au sein du matériaux déroît pour
atteindre la température de onsigne de l'étuve. Les osillations de température sont dues
au système de régulation de l'eneinte thermostatée.
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4.1.4 Cinétiques du matériau sol-gel
La inétique des matériaux d'étude est bien onnu en fontion du type du préur-
seur hoisi, de la onentration du préurseur, du taux d'hydrolyse, de la température de
onsigne, du pH et du atalyseur. La inétique de réation est dérite par la loi d'Arrhenius
et au modèle de Flory-Stokmayer. La loi d'Arrhenius dérit la variation de la vitesse d'une
réation himique en fontion de la température. Elle est dérite par l'équation suivante :




ave 푅 étant la onstante des gaze parfaits valant 8, 314 Jmol−1K−1, 푡 le temps de gélia-
tion, 퐶 une onstante, 푇 la température en Kelvin et 퐸푎 l'énergie d'ativation qui représente
la quantité d'énergie néessaire pour laner un proessus de la réation himique.















Ln(tg) = −8.95 + 5044/ T 
Figure 4.3  Cinétique de réation en fontion de la température pour un matériau sol-gel
à base de silie ave au taux d'hydrolyse égale à 4 [Ould Ehssein et al., 2006℄.
La gure 4.3 dérit l'évolution du logarithme du temps de géliation en fontion de
l'inverse de la température en Kelvin pour un matériau sol-gel ayant un taux d'hydrolyse
égal à 4. Dans e as, la onstante 퐶 est égale à −8, 95 et le rapport énergie d'ativation
sur la onstante des gazes parfaits vaut 5044 K. L'évolution du temps de géliation en
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fontion de la température met en évidene l'énergie d'ativation apparente de la inétique
de la géliation (퐸푎) qui vaut 42 kJmol
−1
.
Le omportement du temps de géliation est remarquable aussi en fontion du taux
d'hydrolyse. Il suit une loi de puissane proportionnelle à ℎ−1. La gure 4.4 montre le
omportement du temps de géliation en fontion du taux d'hydrolyse par deux méthodes
de mesures : rhéologie de ouette et résonateur à quartz.
Figure 4.4  Comparaison des temps de géliation 푡푔 (rhéologie de ouette) et 푡푣푠 (réso-
nateur à quartz) en fontion du taux d'hydrolyse pour des matériaux sol-gel type TMOS
pour une température de onsigne de 25표C [Ould Ehssein et al., 2006℄.
Le omportement du temps de géliation en fontion de la température et du taux
d'hydrolyse permet de onnaître la inétique du matériau sol-gel. Dans les études suivantes,
les paramètres aoustiques permettent d'extraire des temps aratéristiques. Leurs analyses
en fontion de la température de onsigne et du taux d'hydrolyse assurent que es temps
aratéristiques sont liés à la struturation du matériau.
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4.2 Mesures des paramètres viso-élastiques dans les maté-
riaux sol-gel : État de l'art
Le proédé sol-gel a fait l'objet de nombreuses études destrutives et non-destrutives
an de quantier la vitesse de la réation de géliation. L'étude systématique de la i-
nétique permet une démarhe 'qualité' en vue de l'amélioration du matériau et de sa
préparation. Les méthodes de mesure ouramment employées utilisent la rhéologies, la
uoresene [Ratajska-Gadomska et Gadomski, 2004℄, les rayons X, la spetrosopie RMN
[Mazur et al., 2000℄ ou enore l'aoustique omprenant les méthodes ultrasonores. Ii, seules
la rhéologie de Couette et les méthodes ultrasonores sont reportées. Pour les méthodes ul-
trasonores, les paramètres linéaires sont les seuls à être étudié à notre onnaissane.
La rhéologie de Couette, onsidéré omme la mesure de référene, s'eetue à l'aide
d'un rhéomètre rotatif de type Couette. Cette rhéologie basse fréquene onsiste en l'étude
de l'évolution des paramètres viso-élastiques du matériau. Dans e as, la ellule de me-
sure emprisonne, entre les deux ylindres oaxiaux qui la omposent, le matériau sol-gel.
Le mouvement de rotation d'amplitude de ontrainte onstante et de fréquene permet
d'obtenir un mouvement laminaire de isaillement. La mesure des modules élastique G' et
visqueux G se fait par des yles de sweep en fréquene allant de 0, 2 à 3 Hz. L'étude de
l'évolution des modules élastique G' et visqueux G s'eetue en fontion de la fréquene
et du temps [Chambon et Winter, 1987, Rihtering et al., 1992℄. L'analyse de l'évolution
des modules élastiques et visqueux montre une roissane des paramètres. La transition
sol-gel, 푡푔, est dénie par l'instant où les grandeurs élastiques hangent brutalement.
Gibiat et al. ont démontré le potentiel des propriétés aoustiques appliquées aux maté-
riaux aérogel à base de silie prohe des matériaux sol-gel [Gibiat et al., 1995℄. Dans ette
étude, des mesures de vitesse est eetué dans des matériaux à faible densité. En appliquant
une impulsion méanique au matériau sol-gel, il émet un son aratéristique évoluant au
ours de sa formation [Serfaty et al., 1998, Senoui et al., 2001℄. Le prinipe de la mesure
onsiste à propager une onde aoustique dans la gamme de fréquene de l'audible (50 à 20
kHz) et de déteter les ondes de pressions propagatives ave interférene. Ces interférenes
permettent de aratériser la transition sol-gel. A partir des signaux életriques d'entrée et
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de sortie, la fontion de transfert omplexe 퐻˜(푓, 푡) est extraite et représentative des mo-
diations subis par l'onde aoustique propagée en s'aranhissant de son environnement
(transduteur et ellule de mesures). La fontion de transfert est extrait à partir d'une
soustration d'une référene, le premier instant de la réation. L'évolution de la harge du
transduteur aux ours de la formation du matériau n'est pas pris en ompte dans ette
étude. Ave l'addition d'un ltre Savitzky-Golay, la fréquene de résonane est isolée et
suivi au ours de la réation. Ce suivi des pis de résonane de la fontion de transfert
fait apparaître une dépendane des propriétés du matériau sol-gel. Ainsi, les paramètres
visoélastiques G' et G sont déduits et permets de remonter à la inétique de géliation.
Une méthode de rhéologie ultrasonore basée sur le suivi de la réponse du matériau
à une ontrainte harmonique de isaillement s'eetue grâe à un résonateur à quartz.
Le résonateur sonde les paramètres élastique et visoélastique du matériau sol-gel en
ontat autour de sa fréquene de résonane de l'ordre de 6 MHz [Griesmar et al., 2003,
Ould Ehssein et al., 2006℄. Le quartz ayant des propriétés piézo-életriques, une onde de
isaillement est générée et propagée dans le milieu en ontat. L'impédane életrique
du quartz est modiée par l'impédane méanique du matériau en ontat. Le suivi de
la partie réelle et imaginaire de l'impédane életrique assure la détermination des para-
mètres élastique et visoélatique. L'évolution des modules élastique G' et visqueux G fait
apparaître de fortes variations indépendamment des fréquenes des résonanes. Ainsi, le
suivi des paramètres met en évidene un temps aratéristique lié au temps de géliation.
Cette méthode est mise en oeuvre sur l'évolution des paramètres visoélastiques durant la
formation de yaourt [Ould-Ehssein et al., 2006℄.
Cros et al. [Cros et al., 2001℄ met en évidene une tehnique d'investigation basée sur
l'altération de l'état de résonane d'un ornet aoustique en fontion de l'évolution du
matériau. Le ornet aoustique se prolonge d'une sonde qui est plongé dans le matériau
d'étude. L'investigation s'eetue sur les maximums de la partie réelle de l'impédane à la
résonanes. Cette résonane est de l'ordre de la dizaine de kilohertz. L'amplitude des pis de
résonanes évoluent au ours de la formation du matériau sol-gel. Les auteurs montrent que
l'évolution des pis de la première résonane et de la deuxième sont similaires. L'hypothèse
permettant de suivre l'évolution est que la visosité entre l'état uide et l'état solide soit
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homogène. Ainsi, les évolutions des pis de résonanes sont sensibles aux pH et aux taux
d'hydrolyse mettant en évidene que e suivi est sensible à la géliation.
Une autre tehnique d'investigation assure le suivi de l'évolution du matériau sol-gel par
l'étude des onditions limites d'une plaque d'aluminium [Wilkie-Chanellier et al., 2006℄.
Les ondes de Lamb générés par un transduteur se propagent le long de la plaque d'alumi-
nium. Le matériau sol-gel harge la plaque d'aluminium en son extrémité. Ainsi, en fontion
de l'évolution du matériau, les onditions limites varient entrainant une variation des am-
plitudes du mode de Lamb exité, 퐴1. Cette étude montre l'importane de prendre en
ompte l'eet de température dans le matériau. En eet, les réations formant le matériau
sol-gel étant exothermiques, la vitesse des ondes Lamb est dépendante de la température.
Après orretion des eets de la température, les auteurs mettent en évidene un temps
aratéristique lié au proessus de géliation. Comme dans le as du ornet aoustique,
plonger une sonde dans le matériau d'étude peut engendrer des problèmes de ontat. L'ap-
parition de ssures ou de déollement de matière autour de la sonde est à envisager dans
le as d'étude temporelle longue omme pour l'étude du vieillissement.
Le paramètre majoritairement mesuré dans la ommunauté est la vitesse des ondes
ultrasonores se propageant au sein du matériau. La mesure de e paramètre est largement
répandu ar faile à mettre en plae. Dans les matériaux sol-gel, la vitesse a fait l'objet
de plusieurs études omme par exemple Vollet et al. [Vollet et al., 1999℄ ou Forest et al.
[Forest et al., 1998℄. Seule la onnaissane de la élérité ultrasonore ne fait pas obligatoi-
rement apparaître la aratéristique liée à la formation. L'évolution de la vitesse de ondes
ultrasonores a été étudiée dans le as de l'évaporation du solvant lors de la synthèse du
matériau sol-gel [Matsukawa et al., 1996℄. Le omportement de la vitesse des ondes ultra-
sonores est diérent entre un système ouvert (roissant puis progressivement déroissant
une fois la géliation du matériau est établie) et un système fermé (déroissant). Cette
diérene de omportement s'explique par elle de la réation quand le système est ouvert
ou fermé. La mesure de la vitesse des ondes ultrasonores dans les matériaux sol-gel a été
omparée à une étude de uoresene [Ratajska-Gadomska et Gadomski, 2004℄. De ette
omparaison, le temps de géliation est lairement identié sur la mesure de la vitesse
ultrasonore en fontion de l'évolution du matériau. La mesure des paramètres linéaires
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aoustiques a été mise en oeuvre dans des matériaux prohes des matériaux sol-gel à base
de TMOS. La transition sol-gel a été surveillé grâe à des mesures de vitesse pour des
matériaux type hydroolloids naturels [Toubal et al., 2003℄. La détermination des modules
visoélastiques en est failement déduite. La mesure d'atténuation des ondes ultrasonores
au sein des matériaux sol-gel type TMOS est moins abondante. Cependant, les travaux de
Bari et al. mettent en évidene la faisabilité de mesurer l'atténuation à haute fréquene
du proessus de géliation sur des gels aryliques [Bari et al., 1980℄.
Ainsi, dans notre étude, la mesure des paramètres aoustiques linéaires (élérité et
atténuation) et non linéaire est mise en oeuvre. La méthode auto-alibrée assure la dé-
termination des hamps de pression absolue tout en prenant en ompte l'évolution de la
harge aoustique.
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4.3 Mesures des paramètres aoustiques : Résultats expéri-
mentaux
Les paramètres aoustiques mesurés au ours de la formation du matériau sol-gel sont
la élérité, l'atténuation des ondes ultrasonores et le paramètre non linéaire. L'évolution
des paramètres aoustiques permet d'extraire des temps aratéristiques liés à la inétique
de la réation himique. Nous avons vu dans le paragraphe préédent que la inétique de la
réation du matériau sol-gel dépendait de plusieurs fateurs et notamment la température
et la taux d'hydrolyse. Dans un premier temps, le taux d'hydrolyse est xé et égale à
4. Une série de mesures est eetuée ave diérentes températures de onsigne. Puis, la
température de onsigne est xée à 25표C, une série de mesures est eetué ave diérent
taux d'hydrolyse.
Avant de présenter l'évolution des trois paramètres aoustiques durant la formation
du matériau sol-gel, le protoole de mesures et l'eet de la alibration sont détaillés. Ce
protoole assure une répétabilité de l'expériene et ainsi une bonne répétabilité des me-
sures. Enn, après avoir extrait les temps aratéristiques des mesures de la élérité, de
l'atténuation et du paramètre non linéaire, ils sont omparés à eux de la littérature an
d'armer qu'ils reètent la struturation du matériau sol-gel.
4.3.1 Protoole expérimental
Le dispositif expérimental est automatisé an d'assurer la mesure des signaux éle-
triques ave un intervalle de temps régulier. Un protoole expérimental est mis en plae
et dérit l'ensemble des mesures à eetuer au ours du temps. L'automatisation permet
l'étude de matériaux ayant une évolution temporelle de ses propriétés viso-élastiques.
L'évolution du matériau doit être de l'ordre de l'heure. Si l'évolution est plus rapide, l'en-
semble des mesures ne peuvent pas être fait dans les onditions idéales. En eet, l'hypothèse
utilisée est qu'un point de mesure représenté par des mesures de ourants et de tensions
d'entrées et de sorties s'eetue sur un matériau qui a peu évolué. Si le matériau se forme
trop rapidement, ette hypothèse n'est plus valable.
Les diérentes mesures néessaires pour déterminer les paramètres aoustiques du ma-
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Figure 4.5  Diagramme du protoole d'aquisition des signaux életriques d'entrées et
de sorties aux bornes du transduteur ainsi que de la température du milieu d'étude.
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tériau en prenant en ompte les fontions de transfert du transduteur ont été mis en
lumière dans les hapitres préédents. La gure 4.5 présente le diagramme synthétisant des
mesures expérimentales eetuées. Les mesures eetuées sont à rapproher des grandeurs
physiques extraites de es dernières.
La première étape onsiste à faire l'aquisition de la élérité et de l'atténuation à partir
d'une impulsion à la fréquene simple (푓퐼) générée dans le milieu d'étude. L'aquisition
du ourant de sortie aux bornes du transduteur est eetuée. La température du milieu
est aquise et sauvegardée durant l'étape suivante. La proédure de alibration néessite
l'aquisition des trains d'ondes des signaux d'entrées et de sorties. La alibration doit
s'eetuer à la fois en émission et en réeption an de déterminer les fontions de transfert
et les hamps de pressions fondamentales et harmoniques. Pour déterminer le paramètre
non linéaire, il est important d'évaluer la pente du rapport des pressions harmoniques sur
les pressions fondamentales (paragraphes 2.3). Pour obtenir ette pente, diérents niveaux
d'exitation sont émis à travers le milieu d'étude. Ainsi, un train d'ondes est émis ave
une amplitude 퐴 et une fréquene 푓퐼 . Les ourants et les tensions émis et reçus sont
aquis. Puis l'opération est réitérée pour des trains d'ondes à une fréquene 푓퐼퐼 . Cette
étape est répétée trois fois ave des amplitudes 퐴 diérentes an de déterminer la pente
de la pression harmonique à l'ordre deux en fontion de la pression au fondamentale au
arré. Cette étape est onsommatrie de temps ar elle néessite une moyenne des signaux
pour réduire le bruit. Chaque signal aquis est moyenné 40 fois. Ainsi, l'étape mesurant
les signaux entrées et sorties aux deux fréquenes (푓퐼 et 푓퐼퐼) pour deux amplitudes, soit
16 aquisitions, néessite 45 seondes. Ces trois étapes sont régulièrement répétées pour
suivre les paramètres ultrasonores au ours de la formation du matériau. Dans le as des
matériaux sol-gel, es étapes sont répétées toutes les deux minutes.
La génération harmonique néessite des niveaux de pression d'amplitude élevées de
l'ordre de 0, 1 MPa. Tehniquement, l'amplitude de la tension d'entrée aux bornes du
transduteur est de 100 V pour un ourant d'entrée de 1 A. La pression à l'harmonique 2
reueillie aux bornes du transduteur est de l'ordre de 5000 Pa. Les niveaux de pressions
générées dans le matériau assurent la génération harmonique tout en préservant l'intégrité
du matériau. Les niveaux de pressions générées ne perturbent pas la formation du matériau.
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Notons que des préautions doivent être prises onernant l'utilisation du matériau sol-
gel. Lors du mélange du atalyseur ave le solvant, de miro-bulles d'eau apparaissent. Ce
phénomène s'explique par la nature des espèes himiques en jeu. Pour ause, le méthanol
est peu misible dans l'eau faisant apparaître des miro-bulles. Ce phénomène peut engen-
drer une erreur sur la mesure de l'atténuation si le mélange n'est homogène avant le début
des mesures.
Le traitement des données aquises lors du suivi des paramètres aoustiques empreinte
la même hiérarhie que le protoole de mesures. Ainsi, la élérité et l'évaluation de l'atté-
nuation des ondes ultrasonores sont diretement déterminées de l'aquisition du signal à
la fréquene 푓퐼 (étape 1). Les proédures de alibration aux fréquenes 푓퐼 et 푓퐼퐼 assurent
respetivement la détermination de la pression à la fréquene fondamentale et harmonique
2 (étape 3). Le paramètre non linéaire est déduit de la rampe en tension ombiner ave
l'expression du hamp de pression dérit par la déomposition en sommes de gaussiennes.
4.3.2 Eet de la alibration
Pendant la formation du matériau, l'impédane aoustique de la harge va évoluer au
ours du temps impliquant une variation des fontions de transfert du transduteur à la
fois en émission et en réeption. Or, la fontion de transfert est néessaire à prendre en
ompte pour déterminer l'atténuation des ondes ultrasonores dans le matériau au ours de
son évolution. De même, le oeient de diration est néessaire à prendre en ompte
pour déterminer les deux paramètres : élérité et atténuation.
Durant la formation du matériau sol-gel, la élérité des ondes ultrasonores varie de 5%.
Cette variation implique de fait une variation identique de l'impédane aoustique. Ainsi,
par onséquene les fontions de transfert en émission et en réeption varient haune
de 6%. Cette variation normalisée est illustrée en gure 4.6. Le rapport des fontions de
transfert est introduit dans le alul de l'atténuation exprimé dans le paragraphe 2.2.3. La
proédure permettant de déterminer l'atténuation est aussi préisée dans e paragraphe.
L'expression de l'atténuation fait apparaître l'inuene des eets de diration et de
réexion. Ces deux eets peuvent être quantiés. Les fontions de diration lors de la
formation du matériau sol-gel représentent seulement 1, 3% de variation. La variation du
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Figure 4.6  Module de la fontion de transfert du transduteur en émission pour un
matériau sol-gel type TMOS ave un taux d'hydrolyse de 4.
oeient de réetion est enore plus faible soit de 0, 5%. La proédure de alibration met
en évidene que les fontions de transfert du transduteur sont quatre fois plus inuent
que la fontion de diration.
Dans es mesures, la fontion de transfert du transduteur est prise en ompte pour
le alul de l'atténuation. En eet, la élérité des ondes longitudinales ultrasonores est
diretement déduite des signaux életriques mesurés (ourants de sortie aux bornes du
transduteur). Pour ause, l'argument du rapport des fontions de transfert que e soit
en émission ou en réeption est négligeable. Le transduteur largement bande est utilisé
ave un fontionnement aux fréquenes prohes de elle de la résonane. A e point de
fontionnement, la partie imaginaire de l'impédane életrique du transduteur est prohe
de zéro. Ainsi, la pression et le ourant peuvent être onsidérés en phase.
Dans les mesures présentées à la n de e hapitre, la fontion de transfert est pris
en ompte pour la détermination de l'atténuation pour les raisons invoquées i-dessus. La
proédure de alibration est néessaire pour déterminer les pressions émises et reçues.
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4.3.3 Célérité des ondes ultrasonores
La mesure direte de la phase des ourants de sortie permet de suivre l'évolution de
la élérité mais aussi de onnaître sa valeur absolue. Dans e paragraphe, la mesure de la
élérité des ondes ultrasonores dans les matériaux sol-gel ave un taux d'hydrolyse ℎ = 4
au ours de leurs formations en fontion de la température de onsigne est étudié. Dans un
premier temps, le omportement de la élérité des ondes est dérit pour une température de
onsigne donnée. Après avoir montré la répétabilité de la mesure, les résultats de l'étude en
fontion de la température de onsigne sont présentés. Ils permettent d'extraire un temps
aratéristique lié à la struturation du matériau.
La gure 4.7 montre le omportement de la élérité des ondes ultrasonores dans un
matériau sol-gel en formation ave une température de onsigne de 23표C.






















Figure 4.7  Célérité des ondes ultrasonores et son ajustement mesurés dans un matériau
sol-gel type TMOS ave un taux d'hydrolyse de 4 pour une température de onsigne de
23표C.
Le omportement de la élérité est relié à deux phénomènes qui sont l'évolution de
la température au sein du matériau et la formation du réseau maromoléulaire. Lors des
premiers instants de la réation, la élérité déroît rapidement. Ce phénomène est beauoup
plus visible sur les ourbes de élérité dans le as des basses températures de onsigne ar
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la réation est ralentie. Puis, la élérité diminue progressivement pour atteindre une valeur
limite. La élérité a une déroissane logarithmique omparable à elle de la température.
Le phénomène lié à la formation du réseau maromoléulaire fait apparaît une anomalie
de omportement sur la élérité loalisée par la èhe noir sur la gure 4.7. Le temps de
géliation déterminé par la méthode de rhéologie ultrasonore est indiqué par la marque
vertiale en pointillé.
La forte augmentation des premiers instants s'explique par la nature exothermique des
deux réations à la base de la formation du matériau sol-gel. Cependant, le omportement
de la élérité est aussi lié à la struturation du matériau durant la réation de géliation.
An de mettre en évidene la superposition des eets de la température et de la strutura-
tion du matériau, le omportement déroissant monotone de la ourbe de élérité est ajusté
par rapport à une exponentielle déroissante ad ho proportionnelle à la déroissane de la
température au sein du matériau. Cet ajustement est soustrait à la mesure de la élérité
an de faire apparaître les variations de la élérité liées à la réation de géliation. La
soustration entre la mesure de la élérité et son ajustement est disponible en gure 4.8.





















Figure 4.8  Variations de la élérité ompensées en température dans un matériau sol-gel
type TMOS ave un taux d'hydrolyse égale à 4 pour une température de onsigne de 23표C.
La soustration de la mesure de la élérité ave son ajustement limite l'inuene de la
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température de la mesure et permet de mieux faire apparaître les variations stritement
liées à la struturation du matériau (gure 4.8). Arbitrairement, le temps aratéristique
lié à la struturation du matériau est déni par le passage à zéro de la ourbe de la
élérité ompensée en température. Ce temps aratéristique extrait du omportement de
la élérité est noté 푡푐푒푙. Dans le as de la mesure de la élérité des ondes ultrasonores pour
un matériau sol-gel ave un taux d'hydrolyse égal à 4 et une température de onsigne
de 23표C, la ompensation en température fait apparaître un temps aratéristique de 44
minutes.


























Figure 4.9  Deux mesures de la élérité des ondes ultrasonores dans un matériau sol-gel
type TMOS ave un taux d'hydrolyse de 4 pour des onditions de température de onsigne
identique.
La gure 4.9 montre deux suivis de élérité au ours de la formation du matériau sol-
gel type TMOS ave un taux d'hydrolyse égal à 4 pour des onditions de température
de onsigne identique soit 23표C. Cette gure montre la répétabilité du omportement des
mesures de la élérité des ondes ultrasonores dans un matériau sol-gel. Le omportement
de la élérité est identique. Un éart entre les deux expérienes apparaît et est évalué à
2 ms−1. Cet éart de mesure entre deux expérienes représente une erreur de 0, 2% sur
la valeur initiale de la élérité des ondes ultrasonores dans le matériau sol-gel. Dans les
deux expérienes, le temps aratéristique lié à la struturation du matériau extrait des
113
4.3. MESURES DES PARAMÈTRES ACOUSTIQUES : RÉSULTATS
EXPÉRIMENTAUX
ourbes de la élérité est identique pour les deux mesures et donne 44 minutes. Le temps
aratéristique est ii indiqué par le èhe bleu sur la gure 4.9. La marque vertiale en
pointillée noir indique le temps aratéristique issu des mesures par résonateur à quartz.
La élérité au ours de la formation du matériau sol-gel a été mesurée pour diérentes
températures de onsigne. Les résultats sont reportés sur la gure 4.10.






















Figure 4.10  Mesures de la élérité des ondes ultrasonores dans un matériau sol-gel type
TMOS ave un taux d'hydrolyse de 4 pour diérentes températures de onsigne.
La élérité déroît durant le formation du matériau sol-gel. L'éart entre la élérité
initiale et nale est plus grand pour les températures élevées. La élérité des ondes ultraso-
nores dépend de la température de onsigne du matériau. Typiquement pour un matériau
sol-gel ave une température de onsigne de 17표C, la élérité dans les premiers instants est
de 1234ms−1 et seulement de 1174ms−1 pour 30표C.
De la même façon que pour la élérité des ondes ultrasonores pour le matériau sol-
gel ave une température de onsigne de 23표C, la élérité ompensée en température a
été eetuée sur l'ensemble des mesures de élérité pour diérentes températures. Des
ourbes de élérité ompensée en température (gure 4.11), un temps aratéristique lié à
la struturation du matériau sol-gel est extrait de l'ensemble des mesures pour les diérentes
températures de onsigne.
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Figure 4.11  Variations de la élérité ompensées en température dans un matériau sol-gel
type TMOS ave un taux d'hydrolyse de 4 pour diérentes températures de onsigne.
Les résultats extraient des mesures de la élérité sont présentés dans le tableau 4.1 et
sont disutés dans le paragraphe suivant.
4.3.4 Atténuation des ondes ultrasonores
L'atténuation des ondes ultrasonores dans le matériau sol-gel ave un taux d'hydrolyse
ℎ = 4 au ours de sa formation est étudiée en fontion de la température de onsigne. En
faisant varier la température de onsigne pour les diérentes expérienes, nous herhons
à mettre en évidene des variations de inétique de la réation formant le matériau. Ces
variations sont onnues et disponibles dans la littérature. Dans un premier temps, le om-
portement de l'atténuation des ondes ultrasonores dans un matériau sol-gel est dérit pour
une température de onsigne de 25표C. Puis, les résultats de l'étude en température sont
exposés. La mise en évidene d'un temps aratéristique lié à la formation du matériau
sol-gel permettra de le omparer ave le temps de géliation issu de la littérature.
La valeur de l'atténuation dans le milieu à l'instant initial est déterminée par une
étude préliminaire ave une méthode onventionnelle des ondes ultrasonores en transmis-
sion. Cette tehnique onsiste à envoyer une impulsion à travers le matériau d'étude pour
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deux distanes de propagations diérentes. Lors de ette détermination de la valeur de
l'atténuation dans le milieu à l'instant initial, le matériau sol-gel est remplaé par un mé-
lange inerte respetant les proportions des espèes himiques mise en jeu pour éviter la
géliation du matériau et ainsi permettre la mesure à deux distanes de propagation. Ce
mélange est onstitué d'eau et de méthanol sans le prinipe atif. La onentration majo-
ritaire pour la formation de matériaux sol-gel type TMOS est elle du méthanol, soit 90%.
Ce mélange, à l'image du matériau sol-gel au premier instant de la réation, respete les
volumes d'eau et de méthanol utilisés pour la formation du matériau sol-gel ave un taux
d'hydrolyse égal à 4. Ainsi, la valeur de l'atténuation au premier instant de la réation vaut
3, 0210−14 푓2Np/m. Cette valeur de l'atténuation initial du matériau sol-gel est onsidérée
omme indépendante de la température. Notons aussi que l'atténuation des ondes ultra-
sonores pour des matériaux sol-gel à base de TMOS est faible. L'atténuation initiale est
prohe de elle de l'eau, 2, 5310−14 푓2 NP/m.
Dans le hapitre 2, le prinipe des mesures ultrasonores linéaires a été dérit. L'impor-
tane de prendre en ompte la variation de la harge aoustique pour la détermination de
l'atténuation des ondes ultrasonores dû à l'évolution du matériau sol-gel a été soulignée.
Ainsi, la mesure de l'atténuation s'eetue en deux temps : l'évaluation de l'atténuation à
partir des ourants de sortie puis la prise en ompte de la alibration du transduteur pour
déterminer de la valeur de l'atténuation.
La variation globale de l'atténuation des ondes ultrasonores en fontion du temps est
plutt diile à mettre en oeuvre due à ses faibles variations. Les diultés de mesurer
l'atténuation résident dans la détetion des faibles variations de l'amplitude des ourants
et des tensions de sortie aux bornes du transduteur. La détetion des amplitudes est dé-
pendante de l'instrumentation utilisée. Grâe à nos hoix tehnologiques, les variations de
l'atténuation sont lairement visibles (gure 4.12). Le omportement de l'évolution aux
ours du temps de la mesure de l'atténuation y est présenté pour un matériau en forma-
tion ave une température de onsigne de 25표C. L'atténuation reste onstante durant les
premières minutes de la réation. Puis l'atténuation roît rapidement. Après ette brusque
variation, l'atténuation augmente lentement et de façon monotone. A la n de la réation,
une déroissane est observée.
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Figure 4.12  Mesure de l'atténuation dans un matériau sol-gel type TMOS ave un taux
d'hydrolyse égal à 4 au ours de sa formation pour une température de onsigne de 25표C.
Le omportement de l'atténuation s'explique par les transformations physio-himiques
réalisées au sein du matériau. En eet, lors du mélange des deux réatifs, les deux réations
himiques débutent et forment de petits agrégats de maromoléules. Au premiers instants
de la réation, es petits amas maromoléulaires ne semblent pas être assez dense pour être
visible sur les ourbes d'atténuation. Au ours de la réation, l'aroissement du nombre
et de la taille des amas de maromoléules font roître l'atténuation du matériau. Une
augmentation de l'atténuation semble être diretement lié à la struturation du matériau.
A partir de la 32푒푚푒 minute de la formation du matériau sol-gel pour une température de
onsigne de 25표C, une brusque augmentation d'atténuation est lairement visible. Dans e
genre de matériau sol-gel, le réseau maromoléulaire est formé à 75% quelques minutes
après le temps de géliation. Ce qui orrespond à la brusque augmentation puis à la
roissane progressive de l'atténuation pour les 25% du reseau maromoléulaire à former.
Au environ de 120 minutes, une déroissane de l'atténuation apparaît. Elle s'expliquent
par le vieillissement du matériau autrement appelé synérèse.
La marque vertiale en pointillée sur la gure 4.12 indique le temps de géliation issu
de la mesure de résonane à quartz pour un matériau sol-gel ave un taux d'hydrolyse
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(ℎ = 4) à une température de onsigne identique à notre mesure (25표C). La variation
brusque de l'atténuation onorde ave le temps de géliation mesuré par la rhéologie
ultrasonore à 25표C qui est de 32 minutes.
Le temps de géliation est déni omme l'instant où une haîne maromoléulaire
relie les extrémités du réipient, se traduisant par l'instant de transition entre la phase sol
(liquide) et la phase gel (solide). Ce hangement de omportement est visible sur l'évolution
de l'atténuation en fontion de la formation du matériau. En se basant sur les dénitions des
diérents temps aratérisant la géliation de es matériaux, un temps aratéristique se
dégage du omportement de l'atténuation. Le temps aratéristique extrait de e paramètre
est déni par l'instant où l'atténuation augmente brutalement. Ce temps aratéristique
extrait du omportement de l'atténuation est nommé 푡푎푡푡. Pour le matériau sol-gel en
formation ave une température de onsigne de 25표C, le temps aratéristique, 푡푎푡푡, est de
32 minutes.
An de mettre en évidene la inétique de la struturation du matériau, une étude en
fontion de la température de onsigne est menée. Ces mesures permettent de onrmer
le omportement de l'atténuation du matériau en évolution. Les mesures de l'atténuation
pour un matériau sol-gel ave un taux d'hydrolyse égale à 4 en fontion de la température
de onsigne sont reportées sur le gure 4.13. Elles font apparaître pour l'ensemble des
expérienes menées une brusque augmentation sur l'ensemble des ourbes d'atténuation .
Deux zones, séparées par la brusque variation de l'atténuation, peuvent être identiée.
En eet, durant les premiers instants, l'atténuation reste onstante et stable autour d'une
valeur prohe de la valeur de l'atténuation initiale. Puis une augmentation brutale de l'at-
ténuation apparaît. Après ette augmentation brutale, l'atténuation roît progressivement
et lentement. Sur la mesure de l'atténuation à une température de onsigne de 30표C, une
déroissane apparaît sur le omportement de l'atténuation. Ce phénomène apparaît bien
plus tard (à 170 minutes) pour le mesure à une température de onsigne de 17표C. Ce
omportement est à rapproher de la n de la réation et de la dégénéresene du gel.
La variation de l'atténuation des ondes ultrasonores dépend lairement de la tempéra-
ture de onsigne dans laquelle est plongée le matériau. Cette température a une inuene
sur la vitesse de la réation. Suivant la température de onsigne, la variation de l'atté-
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Figure 4.13  Mesures de l'atténuation au ours du temps dans un matériau sol-gel type
TMOS ave un taux d'hydrolyse égale à 4 pour diérentes températures de onsigne.
nuation est plus ou moins importante. Plus la température de onsigne est élevée, plus les
variations de l'atténuation des ondes ultrasonores sont importantes.
Ainsi, les mesures de l'atténuation des ondes ultrasonores dans le matériau sol-gel type
TMOS ave un taux d'hydrolyse de 4 ont permis de mettre en évidene que le ompor-
tement de l'atténuation reétait la inétique de la struturation du matériau. Un temps
aratéristique a été identié.
4.3.5 Paramètre non linéaire
Dans le paragraphe 2.3, il a été mis en évidene que le paramètre non linéaire mesuré en
émission-réeption s'exprime en fontion des paramètres linéaires (élérité, atténuation),
de la diration, du oeient de réetion et des pressions fondamentales émises et har-
moniques reçues. An de déterminer les diérentes pressions émises et reçues au sein du
matériau, une proédure de alibration est néessaire. Ainsi, en assoiant la proédure de
alibration aux mesures de ourants et de tensions d'entrée et de sortie aux bornes du
transduteur, l'ensemble des pressions émises et reçues peuvent être déterminées aux ours
de l'évolution du matériau. Ainsi, le paramètre non linéaire est déduit grâe aux pressions
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harmoniques déterminées à partir de la déomposition en somme de gaussienne. L'évolution
du paramètre non linéaire est une des préoupations de l'étude mais il ne faut pas oublier
que la valeur absolue du paramètre est ii déterminée. Cette valeur déoule de l'ensemble
des mesures préédemment itées.
Dans e paragraphe, les mesures du paramètre non linéaire dans les matériaux sol-gel au
ours de leur formation sont mises en avant. De la même façon que pour l'atténuation et la
élérité des ondes ultrasonores, le omportement du paramètre non linéaire est dérit pour
une température de onsigne de 23표C. De e omportement, un temps lié à la inétique de
la struturation est isolé. Puis, une étude en fontion de la température est réalisée, et les
résultats sont analysés et omparés à eux de la littérature.
L'évolution du paramètre non linéaire au ours de la formation du matériau est dérite
pour une température de onsigne de 23표C en gure 4.14.













Figure 4.14  Mesure du paramètre non linéaire dans un matériau sol-gel type TMOS ave
un taux d'hydrolyse égal à 4 au ours de sa formation pour une température de onsigne
de 23표C.
Lors d'une première phase (ii jusqu'à la 32푒푚푒 minute), le paramètre non linéaire
présente de grande utuations qui pourraient être liées au début de la struturation du
milieu. Les valeurs mesurées sont omprises entre 6, 44 et 6, 48. Ensuite, un pi apparaît
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entre la 25푒푚푒 minute et la 48푒푚푒 minute. Cette rapide augmentation de 훽 atteind 6, 52
puis reprend sa valeur de 6, 44. Enn, après la 48푒푚푒 minute, le oeient non linéaire roît
linéairement et de façon monotone par rapport au temps jusqu'à la 120푒푚푒 minute.
Le proessus d'agrégation des maromoléules semble apparaître sur le omportement
du paramètre non linéaire. En eet, lors des premiers instants, les réations himiques
forment de petits amas de moléules. Les variations du paramètre non linéaire s'expliquent
par l'aspet légèrement haotique de la formation du matériau au ours de es premiers
instants (évolution rapide du matériau). Le pi sur le omportement du paramètre non
linéaire du matériau sol-gel est orrélé ave le hangement de phase exeré au sein du
matériau. En eet, le réseau à e stade du proessus est formé environ à 75% expliquant le
pi de omportement du paramètre non linéaire. Après la géliation du matériau sol-gel,
le réseau maromoléulaire se densie lentement.
Ainsi, un temps aratéristique, 푡푏푒푡푎, extrait du omportement du paramètre non li-
néaire en fontion du temps peut être identié. Le temps aratéristique est déni omme
le temps où le pi est à son maximum. Dans la gure 4.14, le temps aratéristique se
identié à la 40푒푚푒 minute.
Le omportement du paramètres non linéaire en fontion de l'évolution du matériau
sol-gel type TMOS ave un taux d'hydrolyse ℎ = 4 est répétable en fontion de la tempé-
rature de onsigne. La gure 4.15 montre deux expérienes ayant les mêmes onditions de
température de onsigne soit 23표C. Le omportement de es deux mesures sont identiques
entre elles. Notons ependant qu'il existe une diérene au niveau des valeurs maximales
du paramètre non linéaire. L'éart relatif entre les deux pis identiant le temps aratéris-
tique est de 0, 23%. Cet éart peut s'expliquer par la formation du réseau maromoléulaire
en elle-même qui ne prend pas exatement les mêmes hemins. De es deux expérienes,
leurs temps aratéristiques sont respetivement de 40 minutes et de 41 minutes pour les
ourbes en bleu et en noir.
De la même façon que pour les paramètres linéaires, une étude en température a été
eetuée. La gure 4.16 montre l'évolution de omportement entre les diérents paramètres
non linéaire obtenus pour le même type de matériau sol-gel ave diérentes températures
de onsigne. La valeur du paramètre non linéaire au premier instant de la réation semble
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Figure 4.15  Mesures du paramètre non linéaire dans un matériau sol-gel type TMOS
ave un taux d'hydrolyse égal à 4 dans les mêmes onditions de température de onsigne
soit 23표C.
dépendre de la température de onsigne à laquelle est stabilisé le matériau sol-gel.















Figure 4.16  Mesures du paramètre non linéaire 훽 un matériau sol-gel type TMOS ave
un taux d'hydrolyse égal à 4 pour diérentes températures de onsigne.
122
4.3. MESURES DES PARAMÈTRES ACOUSTIQUES : RÉSULTATS
EXPÉRIMENTAUX
Deux omportements liés à la température se dégagent des ourbes. Plus la température
est basse, plus l'amplitude du pi est élevé. Entraînant pour la ourbe du paramètre non
linéaire du matériau sol-gel à une température de onsigne de 30표C, un pi sensiblement
onfondu dans les variations du premier instant. Dans la troisième zone où le paramètre non
linéaire roît lentement et de façon monotone, la pente est plus forte pour les températures
de onsigne les plus élevées. Ces deux phénomènes s'expliquent par la inétique de la
struturation du matériau. En eet, pour les températures plus élevées, la struturation du
matériau va être plus rapide. Ainsi, la première haîne maromoléulaire va être entourée de
petit amas qui vont se densier rapidement. Soit une faible amplitude du pi se traduisant
par une haîne ave un milieu ontenant de petits amas de maromoléules. Mais la réation
étant plus rapide les amas de maromoléules deviennent plus vite plus importants formant
une roissane du paramètre non linéaire après géliation plus grande. A l'inverse quand
la température est plus faible, la réation est plus lente, les amas de maromoléules sont
plus gros avant que la première haîne de maromoléules soit formé. Une fois qu'elle existe
les amas de maromoléules plus dense vont rapidement former le réseau. D'où l'amplitude
du pi plus important. La roissane est don moins importante qu'ave les températures
plus élevées ar le réseau est déjà totalement formé.
Sur la gure 4.16 est reportée par une marque vertiale en pointillé la valeur du temps de
géliation mesuré par résonateur à quartz pour des matériaux et des onditions identiques.
Une onordane existe entre le temps orrespondant aux maxima des pis et aux temps
de géliation issus de la littérature. Une omparaison des diérents temps aratéristiques
est eetuée au paragraphe suivant.
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4.3.6 Temps aratéristiques extraits des paramètres aoustiques
Dans les trois préédents paragraphes, un temps aratéristique de la struturation
du matériau a été identié sur les mesures de la élérité, de l'atténuation ainsi que du
paramètre non linéaire. Dans la littérature, le omportement du temps de géliation en
fontion de la température a été à plusieurs reprises. An de vérier que nos trois temps
aratéristiques sont liés à la struturation du matériau, ils sont omparés ave eux de la
littérature.
Dans le tableau i-dessous, les temps aratéristiques issus de la mesure de la élérité
(푡푐푒푙), de l'atténuation des ondes ultrasonores (푡푎푡푡) et du paramètre non linéaire sont
onaténés (푡훽). Les valeurs des temps aratéristiques extraits des trois diérentes mesures
sont omparables entre elles. Les temps aratéristiques issues des mesures de la élérité
se révèlent légèrement plus grands omparés aux deux autres mesures. L'éart relatif entre
les temps aratéristiques est de l'ordre de 20%.
Table 4.1  Temps aratéristiques issus de nos mesures ultrasonores dans un matériau
sol-gel ave un taux d'hydrolyse (ℎ = 4) pour diérentes températures de onsigne.
Température (
표
C) 17 23 25 30
푡푐푒푙 (min) 55 44 38 32
푡푎푡푡 (min) 53 42 32 22
푡훽 (min) 53 40 33 26
Le temps de géliation suit la loi d'Arrhenius dérite par l'équation :




An de omparer nos mesures ave elles de la littérature, les temps aratéristiques
extraits de la élérité, de l'atténuation et du paramètre non linéaire sont reportés sur la
gure 4.17. Elle montre l'ensemble des temps aratéristiques en fontion de la température
de onsigne.
La ourbe en rouge est le temps de géliation,푡푔 , donné par la rhéologie de Couette
mesure rhéologique base fréquene de référene pour les matériaux sol-gel. La ourbe en
bleu représente le temps aratéristique, 푡푣푠, mesuré par un résonateur à quartz. Ces deux
méthodes dérivent les lois de omportements d'Arrhenius ainsi que les modèles de Folry-
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Figure 4.17  Temps aratéristiques issus des paramètres ultrasoniques omparés ave
eux issus de la littérature pour des matériaux sol-gel à base de silie ave un taux d'hy-
drolyse de 4 pour diérentes températures de onsigne.
Stokmayer [Ponton et al., 2002, Ould Ehssein et al., 2006℄. Les symboles plus, erle et
étoile représentent respetivement les temps aratéristiques extraits des mesures de la
élérité, de l'atténuation et du paramètre non linéaire.
Conernant les temps aratéristiques extraits des mesures de l'atténuation et du para-
mètre non linéaire, le omportement ainsi que les valeurs de temps est prohe de elle me-
suré par un résonateur à quartz. Les temps aratéristiques issus des mesures de la élérité
montre un éart plus important ave elle de la littérature. Cependant, une déroissane
logarithmique du temps aratéristique en fontion de la température est observée. Les
mesures de temps aratéristiques sont en bonne adéquation ave eux de la littérature.
An de mettre en avant la loi d'Arrhenius, les logarithmes des temps aratéristiques
sont exprimés en fontion de l'inverse de la température. Sur les trois gures suivantes, la
ourbe en rouge est le temps de géliation déterminé par la rhéologie de Couette. La ourbe
en bleu représente le temps aratéristique, 푡푣푠, mesuré par un résonateur à quartz. Les
ourbes en noir est l'ajustement de la droite passant par les temps aratéristiques extraites
respetivement des mesures de élérité, d'atténuation et du paramètre non linéaire (gures
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4.18, 4.19 et 4.20).
La gure 4.18 montre le logarithme du temps aratéristique extrait de la élérité en
fontion de l'inverse de la température.




















cel) = −4,73 + 3724 / T
Figure 4.18  Temps aratéristiques issus de la mesure de élérité omparés ave eux
issus de la littérature pour des matériaux sol-gel à base de silie ave un taux d'hydrolyse
de 4 en fontion de l'inverse de la température de onsigne.
Les temps aratéristiques extraits des mesures de la élérité des ondes ultrasonores
se situent entre eux de la littérature. L'interpolation des temps aratéristiques par une
droite ane fait apparaître un oeient direteur (l'énergie d'ativation apparente sur la
onstante des gaz parfait) de 3424 K. D'où, une énergie d'ativation apparente déduit des
mesures de la élérité est de 28 kJmol−1. L'éart relatif sur l'énergie d'ativation apparente
est de l'ordre de 34%.
La température altère la détermination du temps aratéristique extrait des mesures
de la élérité des ondes ultrasonores et ainsi introduisant un biais important sur l'énergie
d'ativation apparente. Ainsi, l'analyse des résultats fait apparaître une dépendane de la
température introduisant un biais sur la détermination du temps lié à la struturation du
matériau et son énergie d'ativation.
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La gure 4.19 montre le logarithme du temps aratéristique extrait de l'atténuation
en fontion de l'inverse de la température.



















att) = −8,78 + 4889 / T
Figure 4.19  Temps aratéristiques issus de la mesure de l'atténuation omparés ave
eux issus de la littérature pour des matériaux sol-gel à base de silie ave un taux d'hy-
drolyse de 4 en fontion de l'inverse de la température de onsigne.
De la même façon que pour le temps aratéristique 푡푣푠, une interpolation des temps
aratéristiques issus des mesures de l'atténuation par une droite ane fait apparaître un
oeient direteur de 4889 K. Ainsi, l'énergie d'ativation apparente déduit des mesures
est de 41 kJmol−1. Les temps aratéristiques issus des mesures de l'atténuation présente
une dispersion assez importante. Cette dispersion est du à la diulté de la mesure de
l'atténuation des ondes ultrasonores.
La gure 4.20 montre que le temps extrait du paramètre non linéaire est à relier à
la struturation du matériau sol-gel. L'énergie d'ativation apparente déduit des temps
aratéristiques 푡훽 est identique à elle issue des temps aratéristiques 푡푎푡푡 soit de 41
kJmol
−1
(gure 4.20). Les temps aratéristiques issus de la mesure du paramètre non li-
néaire présente une faible dispersion. Ce point assure une meilleure desription de l'énergie
d'ativation apparente.
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Ln(tβ) = −8,78 + 4889 / T
Figure 4.20  Temps aratéristiques issus de la mesure du paramètre non linéaire om-
parés ave eux issus de la littérature pour des matériaux sol-gel à base de silie ave un
taux d'hydrolyse de 4 en fontion de l'inverse de la température de onsigne.
Conlusion
Ce hapitre expose l'appliation du suivi des paramètres aoustiques par une méthode
auto-alibré en émission-réeption du paramètre non linéaire et de son instrumentation
ultrasonore pour assurer la mesure absolue. Le proessus sol-gel impose des préautions
usages an d'assurer la répétabilité. Les résultats des paramètres aoustiques mettent en
évidene leur sensibilité à la struturation du matériau. Leur analyse permet de revenir à
un temps aratéristique lié à la formation du matériau sol-gel. Le paramètre non linéaire
s'avère être plus robuste dans la détermination du temps de géliation.
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Chapitre 5
Imagerie du paramètre B/A
Ce hapitre présente une appliation d'imagerie du paramètre non linéaire par la mé-
thode auto-alibrée en émission-réeption mise en oeuvre dans les hapitres préédents. Une
étude préliminaire assure la faisabilité de ette appliation. L'instrumentation est adaptée
à la problématique de l'imagerie par l'utilisation d'un transduteur foalisé pour assurer
une mesure loale du paramètre non linéaire. Les équations de propagation dénies dans le
adre de la déomposition en somme de gaussiennes sont modiées pour tenir ompte de
la géométrie du transduteur. La résolution de l'image et ses limites sont disutées à partir
de l'image d'un fantme ontenant deux uides.
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5.1 Étude préliminaire : faisabilité de l'imagerie du para-
mètre non linéaire
Le suivi des propriétés viso-élastiques est possible par la mesure du paramètre non
linéaire dans des milieux en évolution grâe à une méthode auto-alibrée en émission-
réeption. Une autre mise en ÷uvre de la même tehnique de mesure du paramètre non
linéaire, est présentée, permettant le suivi des variations spatiales des propriétés viso-
élastiques d'un milieu.
5.1.1 Prinipe de la méthode d'imagerie
An de valider le prinipe, l'éhantillon est onstitué de deux milieux homogènes. Le
déplaement du transduteur par rapport à l'éhantillon permet le suivi des variations
spatiales des propriétés linéaires et non linéaires du milieu et la onstrution d'une image
paramétrique.
Figure 5.1  Shéma de prinipe permettant l'imagerie du paramètre non linéaire d'un
fantme ayant des propriétés viso-élastiques diérentes suivant la diretion 푦.
Le milieu à imager (fantme) est plaé entre le transduteur et le réeteur. An de
failiter le déplaement du transduteur, une lame d'eau est interalée entre le transduteur
et le fantme . La distane entre le transduteur et le fantme est xe et égale à 퐿. Le
fantme, d'épaisseur 푑, est aolé au réeteur en aluminium. Sur le shéma de la gure
5.1, les ouleurs symbolisent les deux milieux homogènes le onstituant. Le déplaement
du transduteur se fait suivant la diretion 푦 assurant le balayage spatial.
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Les propriétés aoustiques de la lame d'eau omprise entre le transduteur et le fantme
sont supposées onnues et entièrement aratérisées. Les ondes ultrasonores se propagent
à travers ette lame puis dans le fantme. Elles sont ensuite rééhies sur le réeteur en
aluminium pour être reueillies par le transduteur après s'être retro-propagées dans le
fantme et la lame d'eau.
5.1.2 Fantmes ultrasonores
Le fantme est fabriqué à partir d'une ossature métallique irulaire reouverte par
une membrane en latex. L'éhantillon ainsi formé a une épaisseur, 푑, égale à 12, 5 mm
et un diamètre intérieur de 55 mm. La membrane du fantme est tendue sur l'ossature.
L'épaisseur de la membrane est évaluée par le onstruteur à 55 휇m. Le fantme est en
ontat ave le réeteur assurant un parallélisme entre les parois du fantme, le réeteur
et le transduteur. L'inuene de la membrane est négligée : l'interfae est don onsidéré
omme un ontat parfait entre la lame d'eau et l'éhantillon.
Deux ongurations de fantme sont mises en oeuvre. Conernant l'étude préliminaire,
le fantme est onstitué d'un uide : le méthanol. Les aratéristiques de e dernier ont été
déterminées dans le paragraphe 3.3. Rappelons que la vitesse des ondes dans le méthanol a
été mesurée à 1101, 8 m/s, ave une atténuation de 1, 198 10−14 푓2 Np/m et un paramètre
non linéaire de 퐵/퐴 = 9, 73.
Dans un seond temps, une image du paramètre non linéaire 퐵/퐴 est produite à partir
d'un fantme omposé de deux uides non misibles : l'eau et l'huile de silione. L'huile
de silione est aratérisée par la méthode auto-alibrée en émission-réeption. L'huile
de silione 47 V 20 (Rhodorsil) a les aratéristiques suivantes : vitesse de 1011 m/s,
atténuation de 5, 98 10−14 푓2 Np/m pour une température de 20표C. Sa masse volumique
est égale à 950 kg/m3, le paramètre 퐵/퐴 dans l'huile de silione est mesuré à 퐵/퐴 = 10, 08
(훽 = 6, 04).
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5.1.3 Expression du hamp de pression à la fréquene harmonique 2 reçu
Le paramètre non linéaire est déduit de l'expression de la pression à la fréquene har-
monique reçue par le transduteur après propagation et génération à travers l'ensemble des
milieux renontrés (lame d'eau et fantme). La pression à la fréquene harmonique 2 reçue
est déterminée à partir de la proédure de alibration exposé dans le paragraphe 2.1.3 et
de la omposante au seond harmonique du spetre du ourant de sortie, 퐼표푢푡퐼 . Par om-
paraison ave le ode de la déomposition en somme de gaussiennes, les paramètres de la
lame d'eau étant parfaitement onnus, le paramètre non linéaire du fantme est déterminé.
Le hamp de pression reçu par le transduteur traverse à l'aller et au retour la lame
d'eau et le fantme L'hypothèse de régime quasi-linaire est toujours supposée respetée.
La pression à la fréquene harmonique 2 reçue se déompose en la somme des pressions à
la fréquene harmonique 2 générées par les diérentes ouhes (lame d'eau et fantme).















퐼,2 introduites par l'équation 5.1 sont les
pressions à la fréquene harmonique générées dans le milieu avant (eau) ou dans l'éhan-
tillon. 푃퐴,푒푎푢퐼,2 et 푃
퐴,푓푎푛푡
퐼,2 sont les pressions à la fréquene harmonique 2 générées respe-
tivement dans la lame d'eau et dans le fantme lors de la propagation aller des ondes
ultrasonores. 푃푅,푓푎푛푡퐼,2 et 푃
푅,푒푎푢
퐼,2 sont les pressions à la fréquene harmonique 2 générées
respetivement dans le fantme et dans la lame d'eau lors de la propagation retour après
réfetion des ondes ultrasonores. Ces pressions après avoir été générées dans leur milieu












× 푒−푗푘122퐿1 푒−푗푘222푑 퐹1, (5.2)
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× 푒−푗퐿1(2푘11+푘12) 푒−푗2푘122푑 퐹4. (5.5)
La odiations de l'indie permet de onnaître le milieu et l'ordre onsidéré. Soit un
indie 푋12 signie que la valeur est déterminée pour le milieu 1 à la fréquene harmonique
2 et inversement pour 푋21 signie que le milieu 2 est onsidéré à la fréquene fondamentale.
Ii, le milieu 1 est la lame d'eau et le milieu 2 le fantme.
Les termes 푇12 et 푇21 sont les oeients de transmission de l'onde ultrasonore res-
petivement du milieu 1 (eau) au milieu 2 (fantme) et inversement. Les termes 푅, 푇12 et
푇21 sont supposés identiques en fontion de la fréquene d'exitation (au fondamental et à
l'harmonique 2).
Les termes 퐹1, 퐹2, 퐹3, 퐹4 sont les oeients de diration assoiés aux diérentes
pressions à la fréquene harmonique générées aux ours de la propagation. Ils sont exprimés


































où les termes 푎푖푛푚푙 et 푏
푖
푛푚푙 sont respetivement dénis par les oeients de Wen et Brea-
zeale :
푎푖푛푚푙 = 퐵푙 푐
푖






푛푚푙 = 퐵푙 푑
푖
푛푚 − 2(퐵푖푛 +퐵푖푚),
푐푖푛푚 = −2 훾푖 퐵푛 퐵푚 + 푗(퐵푖푛 +퐵푖푚), 푑푖푛푚 = −2 + 푗훾푖(퐵푖푛 +퐵푖푚). (5.7)
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Les oeients de Wen et Breazeale 퐴푛 sont dénis pour l'ensemble des lames :
퐴0푛 = 퐴
1




1− 푗 푑1 퐵푛 ,
퐴3푛 =
퐴푛




1− 푗 (푑1 + 푑2 + 푑3) 퐵푛 . (5.8)
Les oeients sont normalisés à partir de la distane de Rayleigh dans la lame d'eau
(푙푑휔) et dans le fantme (푙푑).
훾0 = 훾1 = 푑1 + 푑2 + 푑3 + 푑4, 훾
2 = 푑2 + 푑3 + 푑4,
훾3 = 푑3 + 푑4, 훾
4 = 푑4. (5.9)




, 푑1 = 푑4 =
퐿
푙푑휔




Les pressions émises à la fréquene fondamentale et reçues à la fréquene harmonique
2 sont déterminées à partir de la proédure de alibration du transduteur. Grâe aux
expressions dérites i-dessus le paramètre non linéaire est déterminé pour le uide formant
le fantme.
5.1.4 Mesures préliminaires ave un transduteur plan
Une étude préliminaire assurant la faisabilité de l'imagerie du paramètre non linéaire
퐵/퐴 par la méthode auto-alibrée en émission-réeption est eetuée sur deux fantmes
ontenant respetivement du méthanol et de l'eau.
Dans ette première étude, le transduteur utilisé est plan. Le transduteur est identique
à elui de l'étude préédente. L'objetif est de démontrer que le hamp de pression à la
fréquene harmonique 2 est diérent entre un fantme de méthanol et un d'eau. Ainsi, le
paramètre non linéaire 퐵/퐴 est diérent et identiable.
Les hamps de pression à la fréquene fondamentale et harmonique 2 sont mesurés
pour les deux fantmes : eau et méthanol respetivement en bleu et en rouge sur la gure
5.2. Les mesures sont représentées par les marques plus. Ces mesures sont omparées aux
pressions alulées par la déomposition en somme de gaussiennes (ourbe en trait plein).
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B/A = 8 
B/A = 4,7 
Figure 5.2  Pression à la fréquene harmonique 2 reçue en fontion du arré de la pression
émise à la fréquene fondamentale dans un fantme d'eau (bleu) et un fantme de méthanol
(rouge) alulée par la déomposition en somme de gaussiennes (trait plein) et mesurée par
un transduteur plan (plus) ave une température de 20표C.
La gure 5.2 montre que les pressions à la fréquene du seond harmonique générées
en présene du fantme de méthanol sont supérieures à elles générées ave un fantme
d'eau. L'utilisation des expressions des hamps de pression à la fréquene harmonique 2
reçus par le transduteur permet de déterminer les paramètres non linéaires des fantmes
de méthanol et d'eau.
L'analyse des résultats donne pour le fantme de méthanol et elui d'eau respetivement
un paramètre non linéaire 퐵/퐴 égale à 8 et 4, 7. La détermination du paramètre non linéaire
dans es onditions donne une valeur inférieure à elle attendue respetivement 5, 2 et 9, 7.
Ainsi, le paramètre non linéaire 퐵/퐴 peut être déterminé par la méthode auto-alibrée en
émission-réeption d'un fantme. La lame d'eau, entre le transduteur et le fantme en
ontat ave le réeteur assurant un déplaement du transduteur suivant la diretion 푦,
a un faible impat sur la détermination du paramètre non linéaire 퐵/퐴.
La gure 5.3 représente la simulation des hamps de pression normalisés à la fréquene
harmonique 2 générés dans la lame d'eau et le fantme ave un transduteur plan (pointillé)
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et foalisé (trait plein). La normalisation est eetuée à partir du hamp de pression à la
fréquene harmonique 2 généré juste après le fantme ave un transduteur foalisé en
trait plein noir (푃 푓푎푛푡표푚푒퐼,2 (푓표푐푎푙푖푠푒)). Les générations dans la lame d'eau sont les ourbes
en rouge quand elles dans le fantme sont en noir. La marque vertiale représente la
distane utilisée expérimentalement.




































Figure 5.3  Simulation des hamps de pression normalisés à la fréquene harmonique 2
générés dans la lame d'eau (rouge) et dans le fantme (noir) dans le as d'un transduteur
plan (pointillé) et d'un transduteur foalisé (trait plein) suivant la distane de propagation
푧.
A partir des diérentes pressions à la fréquene harmonique 2 générées dans les dié-
rentes ouhes déterminées par la déomposition en somme de gaussiennes, on remarque
que l'apport du transduteur foalisé est essentiel pour l'imagerie du paramètre non li-
néaire. Comparons l'éart entre les pressions à la fréquene harmonique 2 générée dans
le fantme (génération utile : 푃 푓푎푛푡표푚푒퐼,2 ) et elle générée dans la lame d'eau (푃
푒푎푢
퐼,2 ). Les
pressions générées dans l'eau sont pour l'étude une génération parasite. L'utilisation du
transduteur foalisé assure un éart de 20 dB en faveur de la génération dans le fantme
quand il est de 8 dB pour le transduteur plan. De plus, le transduteur foalisé assure
une meilleure sensibilité que le transduteur plan, soit une détetion de 3 dB supérieure.
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En eet, la foalisation des ondes ultrasonores s'eetue dans le fantme en assurant un
maximum d'amplitude. La foalisation impose intrinsèquement une distane entre le trans-
duteur et le réeteur.
Enn le hoix du transduteur foalisé permet d'obtenir loalement les paramètres non
linéaire 퐵/퐴 du matériau d'étude. La foalisation du faiseau permet d'une part d'améliorer
la résolution latérale de l'image obtenue. Et d'autre part, la foalisation axiale induit un
renforement de la génération dans le milieu à aratériser. Cela améliore la sensibilité de la
mesure en augmentant la proportion d'harmonique 2 généré dans l'éhantillon par rapport
à elui généré dans l'eau, avant l'éhantillon.
5.1.5 Modiation des expressions pour le alul des hamps de pression
d'un transduteur foalisé
La déomposition en somme de gaussiennes permet de prendre en ompte la distribution
d'un transduteur faiblement foalisé [Bou Matar et al., 2001℄, en revenant à l'expression
de la distribution radiale de la vitesse exprimé au paragraphe 1.6. Elle s'exprime à la surfae
d'un transduteur faiblement foalisé sous la forme suivante :



















représentant le retard induit par la ourbure 푟0.
La ondition sur la surfae onave du transduteur est équivalente dans le plan 푧 = 0.
Ainsi les hamps de pression déterminés peuvent être étendus au as d'un transduteur
faiblement foalisé. Dans e as, seuls les oeients 퐵푛 de la déomposition en somme de
gaussiennes sont modiés :
퐵푛→퐵푛 ± 푗 푙푑
푟0
. (5.12)
Les signes − et + orrespondent à un transduteur respetivement onvergeant où
divergeant.
La fontion de diration déterminé par la déomposition en somme de gaussiennes est
omparée au modèle dérit par Shmerr et al. [Shmerr et al., 1997℄. Les auteurs expriment
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la fontion de diration d'un transduteur foalisé par l'expression suivante :












푒푗푘푟푒 [∣푦∣ sin휙 (ℎ−푅0)− 푎 ∣푧 −푅0∣] 푑휙
[∣푦∣ sin휙 (ℎ−푅0)− 푎 ∣푧 −푅0∣]2 + 푦2 푅20 cos2 휙
}
(5.13)
ave les termes 푑, 푟푒, ℎ s'exprimant en fontion des variables 푦, 푧, 푎, le rayon du transduteur
foalisé et 푅0, la foale de la lentille sous les formes suivantes :
푑 =
√
(푧 −푅0)2 + 푦2 푠푖 퐷 > 푅0,
표푢 푑 = −
√
(푧 −푅0)2 + 푦2 푠푖 퐷 < 푅0,
푟푒 =
√
푎2 + 푦2 − 2푎푦 sin휙+ (푧 − ℎ)2, (5.14)
ℎ = 푅0 −
√
푅20 − 푎2.
A partir de ette expression, la fontion de diration ave le modèle de Shmerr est
omparé ave la déomposition en somme de gaussiennes an de valider ette dernière.



























Figure 5.4  Fontion de diration alulée sur l'axe de propagation à partir de la
déomposition en somme de gaussiennes en bleu et par le modèle de Shmerr en rouge
pour un transduteur faiblement foalisé ave une distane foale de 1, 2.
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Soit un transduteur faiblement foalisé à une distane foale de 1, 2 et une surfae
ative de 0, 5, la fontion de diration alulée sous forme d'une gaussiennes (équation
1.54) ave les oeients 퐵푛 dénies par l'équation 5.12 est représentée par la ourbe en
bleu et par la ourbe en rouge pour elle alulée par le modèle dérit par Shmerr et al.
La gure 5.4 montre une bonne adéquation des deux fontions de diration à partir d'un
entimètre de propagation assurant la validation du alul par la déomposition en somme
de gaussiennes.
Ainsi, les expressions des hamps de pression sous la forme de gaussiennes pour un
transduteur foalisé sont identiques aux expressions 5.2, 5.3, 5.4 et 5.5 en s'assurant que
les oeients de Wen et Breazeale, 퐵푛 est déni par l'expression 5.12.
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5.2 Dispositif expérimental modié
Le dispositif expérimental est modié pour permettre l'obtention d'une image du pa-
ramètre non linéaire d'un fantme. A l'exeption du transduteur maintenant foalisé, les
instruments de mesure sont identiques à eux utilisés préédemment (paragraphe 3.1).
Figure 5.5  Shéma du dispositif expérimental permettant l'imagerie du paramètre non
linéaire 퐵/퐴 d'un fantme.
Le transduteur est monté sur un support motorisé permettant un déplaement suivant
푦. La ellule de mesure est remplaée par un réeteur aoustique en aluminium de 200
mm plongé dans la uve permettant une réetion des éhos après propagation dans le
fantme déouplant temporellement les éhos sur les interfaes I1, I2 et I3. Le fantme est
en ontat ave le réeteur. An de répondre aux objetifs de l'imagerie, un transduteur
foalisé a été hoisi.
5.2.1 Choix de la fréquene
Le transduteur foalisé est un Tehnisoni ave une distane foale de 1, 2 (soit 30, 5
mm), un élément atif de diamètre 12, 25 mm (0, 5) et une fréquene entrale de 5 MHz
(ISL-0504-HR). Suivant une proédure de détermination identique à elle préédemment
dérite (paragraphe 3.1.2.2), la fréquene fondamentale exitatrie assurant une bonne
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dynamique à l'harmonique deux est dans e as égale à 3 MHz.
5.2.2 Champs de pression à la fréquene fondamentale et harmonique 2
Les hamps de pressions sont mesurés par un hydrophone de 1mm de diamètre (Pre-
ision Aoustis ltd - SN 1557). Il est plaé dans une uve d'eau à une température de
17표C. La gure 5.6 montre les hamps de pression normalisés à la fréquene fondamentale
et harmonique à l'ordre deux.























Figure 5.6  Amplitudes normalisées du hamp de pression à la fréquene fondamentale
(bleu) et harmonique à l'ordre deux (rouge) du transduteur foalisé à 1, 2 dans l'eau
suivant l'axe 푧 mesurés par l'hydrophone (trait plein) et alulés par la déomposition en
somme de gaussiennes (tirets).
Les ourbes en tirets sur la gure 5.6 représentent les mesures des hamps de pression
à la fréquene fondamentale et harmonique 2. Les mesures sont omparées aux hamps de
pression déterminés par la déomposition en somme de gaussiennes dans les mêmes ondi-
tions (ourbes en trait plein). Les ourbes en bleu représentent les pressions à la fréquene
fondamentale et elles en rouge les pressions à la fréquene harmonique 2. La omparaison
entre la mesure du hamp de pression et la déomposition assure le bon positionnement du
transduteur par rapport au système de oordonnées. L'axe de propagation du transdu-
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teur utilisé est perpendiulaire à la surfae du transduteur. L'amplitude normalisée des
hamps de pression alulée par la déomposition en somme de gaussiennes montre une
bonne adéquation ave elle des hamps de pression mesurés.
La distane foale est diérente entre la génération à la fréquene fondamentale et
harmonique à l'ordre deux. L'éart entre les deux maximums d'amplitude des hamps de
pression est 3, 5 mm pour un réepteur pontuel.
La bonne adéquation entre la mesure et la simulation permet de aluler l'intégralité
du hamp de pressions suivant le plan 푦 : axe transversal du transduteur foalisé. La
gure 5.7 (a) montre la artographie du hamp de pression à la fréquene fondamentale
du transduteur quand la gure 5.7 (b) montre elle du hamp de pression à la fréquene
harmonique 2.
(a) (b)
Figure 5.7  Cartographie du hamp de pression à la fréquene fondamentale émis (a) et à
la fréquene harmonique 2 généré (b) dans l'eau suivant l'axe transversal, 푦, du transduteur
foalisé à 1, 2 alulée par la déomposition en somme de gaussiennes.
L'isobare en noir sur la gure 5.7 (a) orrespond à la tâhe foale dénie à −6 dB. La
tahe foale a une largeur de 1, 5 mm et une profondeur de 21 mm. L'isobare en rouge
délimite le maximum de l'amplitude de pression générée à la fréquene harmonique 2. Pour
ette pression, la tahe foale a une largeur de 1 mm pour une profondeur de 18 mm.
Les gures mettent en évidene que la tahe foale du hamp de pression à la fréquene
harmonique 2 est plus petite que elui de la pression à la fréquene fondamentale.
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5.2.3 Validation expérimentale du dispositif modié
L'utilisation du transduteur foalisé dans le dispositif expérimental imposent une vali-
dation sur des uides onnus. La validation expérimentale est eetuée sur deux fantmes
ontenant respetivement du méthanol et de l'eau à une température de 17표C.
La proédure de alibration assure la détermination des fontions de transfert du trans-
duteur en émission et en réeption. Connaissant 퐻푒푚푖퐼 , 퐻
푟푒푐
퐼퐼 et les ourants de sortie, les
hamps de pressions émis et reçus sont déduits respetivement aux fréquenes fondamentale
et harmonique à l'ordre deux notés 푃 푒푚푖퐼,1 et 푃
푟푒푐
퐼,2 .
Pour la méthode auto-alibrée en émission-réeption dans l'appliation des matériaux en
évolution, le hamps de pression reçu à la fréquene harmonique à l'ordre 2 est diretement
proportionnel à elui de la pression émise à la fréquene fondamentale. Ii, la génération
s'eetue à travers deux milieux : l'eau, matériau bien onnu, et un fantme, matériau à
aratériser. Ainsi, diretement des expressions déterminées dans le paragraphe préédent,
la pression à la fréquene harmonique 2 reçue peut s'exprimer ainsi :

















où, les onstantes 퐶1, 퐶2, 퐶3 et 퐶4 représentent à la fois l'atténuation, les oeients de
transmission et la diration au ours des diérents trajets de l'onde aoustique.
La détermination s'eetue à partir de la onnaissane des aratéristiques du milieu
avant (l'eau), ainsi que les pressions 푃 푒푚푖퐼,1 et 푃
푟푒푐
퐼,2 mesurées à partir de la proédure de
alibration. Les expressions (5.1), (5.2), (5.3), (5.4) et (5.5) assurent la détermination du
paramètre non linéaire. La seul inonnue du système (훽푓 ) est ajusté pour avoir une adé-
quation ave les mesures.
La gure 5.8 présente les pressions à la fréquene harmonique à l'ordre deux reçues en
fontion du arré des pressions à la fréquene fondamentale émise. Les pressions repérées
par une marque 'plus' représentent les mesures eetuées dans le fantme d'eau et dans
elui de méthanol respetivement en bleu et en rouge. Les droites ont été alulées par
ajustement du paramètre non linéaire déterminé à partir des pressions mesurées et de
la déomposition en somme de gaussiennes dans le fantme d'eau (bleu) et de méthanol
(rouge).
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B/A = 9,8 
B/A = 4,8
Figure 5.8  Pression à la fréquene harmonique 2 reçue en fontion du arré de la
pression à la fréquene fondamentale émise mesurée dans un fantme d'eau (plus bleu) et
dans le fantme de méthanol (plus rouge) ; et alulée par ajustement de 훽푓 à partir de la
déomposition en somme de gaussiennes pour déterminer le paramètre non linéaire (trait
plein).
Par ette méthode, le paramètre non linéaire 퐵/퐴 dans le fantme de méthanol est
déterminé et égal à 9, 8. Cette valeur est en bon aord ave elle déterminée dans le
hapitre préédent (퐵/퐴 = 9, 73). Les résultats sont en adéquation entre eux et ave eux
de la littérature. Ainsi, la méthode de mesure et le protoole sont validés pour assurer la
détermination par un transduteur foalisé du paramètre non linéaire dans de nes ouhes
de matériau.
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5.3 Imagerie du paramètre non linéaire 퐵/퐴 d'un fantme
ontenant deux uides
Utilisons le dispositif modié ainsi que la proédure de détermination pour eetuer
un balayage spatial suivant la hauteur 푦 an de déterminer le paramètre non linéaire d'un
fantme ayant deux uides non misibles : l'eau et l'huile de silione. La proédure de
alibration s'eetue sur haun des points de mesures pour assurer une meilleure déter-
mination des paramètres non linéaires du fantme bi-phasique.
Un balayage spatial vertial est eetué de haut en bas. Selon la position, le faiseau
se propage dans des ouhes de uide diérentes (huile de silione ou eau). Le pas spatial
entre deux points de mesure est de 0, 5 mm.


















Figure 5.9  Mesure du paramètre non linéaire 퐵/퐴 lors du balayage vertial du fantme
ontenant deux uides.
La gure 5.9 montre la mesure du paramètre non linéaire dans un fantme ontenant
deux uides suivant 푦. La ourbe fait apparaître trois zones représentant les deux phases
du fantme et l'interfae entre les deux uides. De 푦 = 0 à 8, 5 mm, la mesure du paramètre
non linéaire s'eetue dans la zone du fantme ontenant l'huile de silione variant de 10
à 12 ave une valeur moyenne égale à 11. Des distanes 푦 = 12 mm à 15 mm, le milieu
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onerné est de l'eau et a pour paramètre non linéaire une valeur moyenne égale à 5, 5. La
gure fait apparaître une zone de transition entre les deux uides d'une largeur de 5 mm.
A l'interfae entre l'huile de silione et l'eau apparaît un ménisque onave (orienté vers
le bas) qui s'explique par la forte tension superielle du uide remontant ontre la gravité
sur les parois.
La gure 5.10 montre une photographie du fantme mettant en avant le ménisque entre
les deux liquides. Le balayage spatial vertial a été eetué dans une zone prohe de elle
où est plaé la règle. La largeur du ménisque est évaluée à 2 mm.
Figure 5.10  Photographie du fantme entrée sur l'interfae en les deux uides.
La largeur du ménisque de 2 mm vu par une tahe foale du transduteur d'environ
1, 5 mm explique une largeur de la transition de 5 mm. En eet, le ménisque perturbe les
faiseaux ultrasonores (diration, présene de plusieurs interfaes) ayant les deux milieux
(huile de silione et eau) ne permettant pas la mesure du paramètre non linéaire (ni la
alibration).
Dans la suite, le hoix des distanes (épaisseurs de la lame d'eau et du fantme, di-
mensions de la tahe foale) imposées soit par le hoix tehnologique du transduteur soit
pour une génération non linéaire optimale est disuté. Il permet de tirer les perspetives
sur ette appliation d'imagerie. Dans les simulations suivantes, les paramètres utilisés sont
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eux de l'expériene.
5.3.1 Sensibilité à l'épaisseur de la lame d'eau
L'inuene de l'épaisseur de la lame d'eau plaé avant l'éhantillon est étudié numéri-
quement. Pour un transduteur donné, faire varier ette épaisseur revient à ne plus faire
orrespondre la foale et l'éhantillon. La pression à la fréquene harmonique 2 générée
dans l'eau et elle générée dans l'huile de silione sont alulées et représentées sur la -
gure 5.11 (avant le fantme (en rouge), dans le fantme (en noir) et après le fantme (en
magenta)). La pression à la fréquene harmonique 2 totale reçue par le transduteur en
fontion de l'épaisseur de la lame d'eau est représentée par la ourbe en bleu (푃 푡표푡푎푙푒퐼,2 ).






















Figure 5.11  Champs de pression à la fréquene harmonique 2 générés à travers la lame
d'eau près-fantme (rouge), dans le fantme de méthanol (noir), à travers la lame d'eau
post-fantme (magenta) et totale (bleu) en fontion de l'épaisseur de la lame d'eau.
La pression à la fréquene harmonique 2 reçue par un transduteur foalisé admet un
maximum pour une épaisseur de la lame d'eau égale à 18 mm. Ce maximum est sujet à des
variations suivant la nature du onstituant du fantme. Il orrespond aux positionnement
optimal du fantme par rapport à la tahe foale du transduteur.
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On remarque que la ontribution des pressions à la fréquene harmonique 2 dans les
lames d'eau aller (푃 푒푎푢퐴퐼,2 ) et retour (푃
푒푎푢푅
퐼,2 ) respetivement en rouge et en magenta est
au maximum dix fois plus faible que dans la génération de la pression à la fréquene
harmonique 2 totale (푃 푡표푡푎푙푒퐼,2 ). Cette observation est valable pour une lame d'eau d'épaisseur
allant de 12 mm à 30 mm. Cela signie que la mesure du paramètre non linéaire 퐵/퐴 reste
able et peu perturbé par rapport à la non linéarité provenant de la lame d'eau, même
si le positionnement du transduteur n'est plus optimal. Ainsi, la génération non linéaire
provient uniquement du fantme.
Imaginons que l'épaisseur du fantme ne soit plus onstant, notre méthode assure e-
pendant toujours une bonne détermination du paramètre non linéaire. Par ontre, ela
signie également que les appliations en mode B-san sont limitées.


















Figure 5.12  Amplitudes normalisées du hamp de pression à la fréquene fondamentale
(bleu) et harmonique d'ordre deux (rouge) dans l'eau sur l'axe 푧 alulées par la déom-
position en somme de gaussiennes pour un transduteur en émission-réeption.
Sur la gure 5.12, l'axe 푧 représente la distane totale de propagation des ondes ultra-
sonores, soit deux fois la distane transduteur-réeteur. La gure montre les hamps de
pression à la fréquene fondamentale en bleu et harmonique d'ordre deux en rouge alu-
lés pour une génération dans l'eau. La largeur à mi-hauteur de la pression à la fréquene
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harmonique 2 est de 19 mm. Ainsi, la génération s'eetue dans le fantme durant l'aller
et le retour de l'ého respetivement avant et après le réeteur. Les éhos se propageant
dans deux fois l'épaisseur du fantme, 25 mm, la génération s'eetue don intégralement
dans le fantme.
La profondeur de la tahe foale du transduteur est diretement lié à la résolution
suivant l'axe de propagation (B-san). Dans la onguration atuelle, une diérentiation
entre diérentes profondeurs de ouhes d'un fantme n'est pas envisageable. Pour assurer
une loalisation suivant l'axe de propagation, une rédution de la profondeur de la tahe
foale est à envisager. La méthode proposée s'applique don essentiellement à une imagerie
en mode C-san.
5.3.2 Sensibilité à l'épaisseur du fantme
Par simulation, le hamp de pression à la fréquene harmonique 2 est alulé en fontion
de l'épaisseur du fantme sur une distane totale de propagation xée à 32 mm.





















Figure 5.13  Champs de pression à la fréquene harmonique 2 générés à travers la lame
d'eau près-fantme (rouge), dans le fantme de méthanol (noir), à travers la lame d'eau
post-fantme (magenta) et totale (bleu) en fontion de l'épaisseur du fantme.
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La gure 5.13 montre l'ensemble de es pressions générés respetivement à travers la
lame d'eau avant le fantme (en rouge), le fantme de méthanol (en noir) et la lame
d'eau après le fantme (en magenta). La pression à la fréquene harmonique 2 totale reçue
(푃 푡표푡푎푙푒퐼,2 ) par le transduteur en fontion de l'épaisseur du fantme est représentée par la
ourbe en bleu.
Les pressions à la fréquene harmonique 2 dans les lames d'eau (푃 푒푎푢퐴퐼,2 et 푃
푒푎푢푅
퐼,2 )
sont faibles et déroissent plus l'épaisseur du fantme augmente. La pression générée dans
le fantme (푃 푓푎푛푡표푚푒퐼,2 ) domine la pression totale (푃
푡표푡푎푙푒
퐼,2 ) dès que l'épaisseur du fantme
atteint
8
mm. De plus, quelques millimètres d'épaisseur de fantme susent pour que la
génération non linéaire dans le fantme soit inq fois supérieures à elle dans l'eau. Cela
assure une mesure du paramètre non linéaire ave une bonne préision même pour des
éhantillons d'épaisseurs faibles (millimétriques).
Dans la onguration atuelle, il semble don que la méthode puisse donner des images
paramétrique en 퐵/퐴 en mode C-san ave une bonne préision.
Conlusion
Dans e hapitre, la méthode auto-alibrée a fait l'objet d'un deuxième appliation
permettant l'imagerie du paramètre non linéaire 퐵/퐴. Initialement, le transduteur foa-
lisé a été hoisi pour assurer une investigation loale en 퐵/퐴. Cependant, le transduteur
foalisé assure une meilleure détetion de la pression que le transduteur plan ainsi qu'une
meilleure d'une meilleur disrimination entre les pressions à la pression harmonique prove-
nant de l'éhantillon et eux de la lame d'eau. L'image paramétrique en 퐵/퐴 d'un fantme
ontenant deux uides a mis en évidene que la méthode permette la détetion loale
suivant un balayage spatial vertial au fantme et l'identiation des deux liquides et du
ménisque qu'ils forment. La disussion autour des simulations permettant de faire varier
les diérentes épaisseurs (éhantillon, lame d'eau) a fait apparaître que ette méthode a
une bonne préision en mode C-san.
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Ce travail de thèse a porté sur la mise en ÷uvre d'une méthode auto-alibrée en
émission-réeption pour la détermination du paramètre non linéaire. Cette méthode a
été appliquée à des matériaux en évolution au ours du temps (suivi de géliation) et
à l'imagerie du paramètre non linéaire.
An de déterminer de façon absolue le paramètre non linéaire, il est néessaire de
onnaître les pressions émises et reçues aux fréquenes fondamentale et harmonique 2.
Dans e but, un dispositif en émission-réeption a été onçu an de alibrer l'émetteur
et le réepteur simplement et rapidement. La proédure de alibration est basée sur le
prinipe de réiproité et passe par la mesure des ourants et des tensions d'entrées et de
sorties. Grâe à es mesures, les fontions de transfert du transduteur en harge életrique
et aoustique sont déterminées et permettent de déduire les pressions émises et reçues.
Conjointement, la vitesse de phase et l'atténuation de l'onde ultrasonore sont mesurées
dans le milieu. La propagation non linéaire dans le milieu est dérite dans le adre de
l'approximation parabolique par l'équation KZK qui prend en ompte les eets d'atté-
nuation et de diration. La solution de ette équation est déomposée en une somme de
gaussiennes dont en sont extrait les paramètres linéaires et non linéaires. Cette solution
s'applique à des géométries asymétriques et prend en ompte les réexions et transmissions
aux interfaes au fondamental et à l'harmonique.
Testé pour la mesure du paramètre non linéaire, un dispositif expérimental spéique
est onçu et aratérisé. Il se ompose d'un unique transduteur fontionnant en émission
et réeption, d'une ellule de mesure, d'une soure életrique de forte amplitude, et d'un
système d'aquisition et de numérisation ouplé à un ordinateur dédié au traitement des
signaux. Pour s'assurer de la abilité de la mesure du paramètre non linéaire, nous avons
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vérié la linéarité de l'ensemble de la haîne de mesure. Dans e travail, diérentes soures
életriques ont été omparées an de pouvoir séletionner le générateur délivrant un signal
de tension de forte amplitude ave un faible taux de distortion. Des transduteurs adaptés
à la onguration en émission-réeption ont été aratérisés en terme de largeur de bande
et de non linéarité parasite. La bande de fréquene de 2 à 5MHz déterminée dans un milieu
onnu ore le meilleur ompromis entre la fontion de transfert en émission au fondamental
et elle en réeption à l'harmonique 2. A es fréquenes, l'inuene de la non linéarité
parasite produite par le transduteur est négligeable par rapport à la non linéarité produite
dans le milieu (uide, gel...) après quelques longueurs d'onde de propagation. Le système
expérimental est validé pour des mesures dans de l'eau et du méthanol. Les valeurs de la
littérature sont retrouvées, validant ainsi les hoix tehnologiques de l'instrumentation.
Cette méthode de alibration in situ du transduteur en harge a été utilisée pour
suivre l'évolution des propriétés linéaires et non linéaires d'un matériau test de type sol-gel
à base de silie. Les mesures des propriétés aoustiques (vitesse de phase, atténuation et
paramètre non linéaire) ont mis en évidene un omportement lié au proessus de formation
du matériau. Du omportement de es propriétés en fontion du temps, un temps araté-
ristique de la struturation est déduit pour haun d'eux. Ces temps sont en aord ave
eux mesurés par des méthodes rhéologiques onventionnelles. Les temps aratéristiques
déduits des mesures de l'atténuation et du paramètre non linéaire pour diérentes tempé-
ratures de onsigne sont en adéquation ave la loi d'Arrhenius. Par ontre, la vitesse de
phase montre un éart notable de ette loi, due à la très forte inuene de la température
sur e paramètre. De plus, nous avons montré que le paramètre non linéaire a une meilleure
sensibilité de détetion sur la détermination du temps aratéristique.
Cette méthode a été adaptée à la mesure loale du paramètre non linéaire. Pour ette
appliation d'imagerie, lutilisation d'un transduteur foalisé est néessaire et permet une
meilleure résolution. Nous monterons que la foalisation rehausse la ontribution harmo-
nique dans la tahe foale par rapport aux autres régions de l'espae. La ontribution non
linéaire liée à la présene de la lame située en amont du transduteur est minorée.
Une image du paramètre non linéaire a été obtenue d'un fantme ontenant deux uides
non misible : eau et huile de silione. Nos résultats font apparaître la possibilité d'une dé-
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tetion loale et d'une image en mode C-san du paramètre non linéaire ave une résolution
latérale de l'ordre de 3 fois la dimension de la tahe foale ave des éhantillons d'épaisseur
millimétrique.
Les perspetives de e travail se délinent suivant trois axes : le suivi des propriétés,
l'amélioration de la méthode de mesure et de l'instrumentation, et l'imagerie.
La tehnique de suivi des propriétés par aoustique non linéaire pourra être utilisée
sur des matériaux sol-gel à base de silie en fontion du taux d'hydrolyse pour orréler
le paramètre non linéaire à l'énergie d'ativation du gel. Par ailleurs, la aratérisation
d'autres matériaux sol-gel est envisagée. Enn, l'exploration de matériaux polymères plus
atténuants, tels que les Polyurethanes, en ours de formation reste à examiner.
La méthode de mesure pourrait être simpliée pour des appliations néessitant des
mesures rapides en temps réel telle que dans le domaine de l'agro-alimentaire et dans
l'industrie des polymères. Atuellement, la mesure du paramètre non linéaire repose sur la
mesure des pressions pour diérents niveaux exitations. Nous envisageons de réduire le
nombre d'aquisitions ette proédure pour aélérer les mesures.
Les ondes transversales permettent d'aéder aux informations liées au isaillement du
matériau. L'adaptation de notre méthode à e type d'onde par l'utilisation de transduteurs
transverses semble une voie d'exploration à venir.
Conernant l'imagerie du paramètre non linéaire, la perspetive est de former une image
d'un fantme ultrasonore omplexe. Pour ela deux améliorations sont à envisager : dimi-
nuer la résolution latérale grâe à l'utilisation d'un transduteur plus fortement foalisé
et développer l'exploration axiale (mode B-san) par foalisation dynamique. Dans e as,
l'utilisation de systèmes multiéléments plans ou réseaux annulaires sont une possibilité.
D'un point de vue théorique, la solution de l'équation KZK qui dérit la propagation d'une
onde dans le adre de l'approximation paraxiale et la déomposition en somme de gaus-
siennes devra être modiée et adaptée pour prendre en ompte a forte foalisation et la
non-axisymétrie des transduteurs. Ces développements permettront de mesurer les pro-
priétés des matériaux hétérogènes omplexes suivant les trois dimensions de l'espae. La
oneption de fantmes ultrasonores à base aqueuse permettra de quantier expérimenta-
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Résumé :
Utilisés dans de nombreux domaines d'appliations, les ultrasons se révèlent être sen-
sibles aux propriétés viso-élastiques des milieux traversés. L'investigation spatiale et tem-
porelle des propriétés viso-élastiques des matériaux par méthodes ultrasonores permet
notamment le ontrle de l'intégrité de strutures ainsi que le suivi de proessus.
Un dispositif auto-alibrée en émission-réeption, basé sur l'appliation du prinipe de ré-
iproité, a été développé pour la mesure du paramètre non linéaire 퐵/퐴. Cette mesure
repose sur une étude harmonique des signaux ultrasonores se propageant dans le milieu.
L'instrumentation ultrasonore mise en ÷uvre a été hoisie pour assurer une mesure rapide
en émission-réeption du paramètre 퐵/퐴 imposant un hoix tehnologique spéique.
L'évolution au ours du temps des paramètres aoustiques dans les matériaux de type sol-
gel fait apparaître un temps aratéristique lié à la struturation du matériau (géliation).
Les temps de géliation extraits des mesures permettent de retrouver la loi d'Arrhenius
ohérente ave elle obtenue par des méthodes rhéologiques onventionnelles.
Une image du paramètre non linéaire a été réalisée sur un fantme ontenant deux uides
non misibles (eau et huile de silione).
A travers es deux appliations, nous montrons l'eaité du système de mesure du para-
mètre non linéaire dans le adre du suivi d'un matériau en évolution ainsi qu'en imagerie.
Mots lés :
Aoustique, ultrasons, alibration, aratérisation, paramètre non linéaire, suivi de pro-
essus, matériaux sol-gel, imagerie harmonique alibrée.
Abstrat :
Used in many appliation areas, ultrasound proved to be sensitive to determin vis-
oelasti properties. The spatial and temporal investigation of visoelasti properties of
materials by ultrasoni methods an be used to monitor struture integrity and proesses.
A self-alibrated methode, based on reiproity priniple has been developed for measuring
the nonlinear parameter 퐵/퐴. Instrumentation has been development to ensure the rapid
determination of the parameter 퐵/퐴 imposing a spei tehnology.
The time evolution of the aousti parameters of sol-gel materials shows a harateristi
time related to the struturation of the material (Arrhenius law).
A piture of the nonlinear parameter was performed on a phantom ontaining two immis-
ible uids (water and silione oil).
Through these two examples, the eetiveness of the nonlinear parameter measurements
has shown in the follow-up of a material hanges as well as imaging.
Keywords :
Aoustis, ultrasound, alibration, araterisation, nonlineaire parameter, monitoring,
sol-gel material, harmoni imaging.
